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(57) Die vorliegende Erfindung betrifft neue wertvolle 
N-substituierte Carbonsaureanilide, Verfahren zu ihrer Her- 
stellung sowie ihre Verwendung als Fungizide. 
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r N-substituierte Carbonsaureanii-ice Verf 
herstellung sowie ihre Verweniu^ als ?^zid e ZU ^ 



1^ 



Die vornegende Erflndung betrifft neue wertvolle N- SU b- 
stituierte Carbcnsaureanilide, Verfahren 2U ihr-* Her- 
stellung sowie ihre Verwendung als Pungizide. * * 

Esist bekannt, M-Trichlornethylthio-phthalimid als Pun „<- 
«d zu verwenden (Chemical Week, 1S72, June 21, Seite ' 
Acflenam smd N-Azoi y i n .thyl-chloraeetanilide als He-bi- 
zide bekannt geworden (DE-OS 26 48 008 and DE-OS 27 04 23< • 
« find.t sich kein Hinweis auf eine fung - 2ide W J^ 28 *'' 

Hs wurae nun gefunden, da, neue M-.ub.titui.rt. Carbon.*- 

reamlide der Formel 



20 




(I) 



25 



worin 
R 1 

R' 
R 



: ».. n r.to», VC-AXW, c c Alk0 oder 

3 "«""»<>". Cj-C-Alkyl Oder Halogen, ' 

Methyl oder Chlor, 

Sws/3L 
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F ]V 3 e : g d q r. e n a 1 1 s ein- oder mehrfach durch Halogen sub- 
stituiertes C, -Cx-Allcyi, C^-C^-AIkenyl , gegebenenfalls 
einfcch oier nehrfach durch Halogen im Phenylring sub- 
stituiertes Styryl, C,-C<--Cycloalkyl, Benzyl oder I- 
5 PhenylSthyl auBer Monohalogenacetyl bedeutet . 

Oder gegebenenfalls durch Methyl, Fluor, Chlor, 
Brom, Jod, Cyan, Nitro, Trif luormethyl , Methoxy oder 
Methylthio, ein- oder zweifach substituiertes Phenyl, 
Oder einen gegebenenfalls durch Methyl oder Halogen 
10 substituierten 5- oder 6-gliedrigen heterocyclischen 

Rest p.it 1 oder 2 Heteroatomen bedeutet 

CH, 

oder R den Rest -CHj-Y oder -CH-Y bedeutet, 
wobei Y C^C^-Alkoxy , C^C^Alkylthio, 
15 Oder gegebenenfalls ein- oder mehrfach durch 

Chlor, Methyl oder Trif luormethyl substituiertes 
Phenoxy oder Phenylthio bedeutet, 

oder R 14 den Rest -X-R^ bedeutet, wobei X Sauerstoff 

20 oder Schwefel und 

C^Cg-Alkyl, Cyclohexyl oder gegebenenfalls ein- 
oder mehrfach durch Fluor, Chlor, Brom, Trif luorme- 
thyl, Methyl, Nitro, fithyl, Isopropyl, tert. -Butyl, 
Methoxy oder Methylthio substituiertes Phenyl bedeu- 

25 tet, 



Z die Reste -CHg-, " CH 2" (CH 2 ^m"' ~ CH 2~ CH ~ oder 

CH 3 

-CH-CHg- bedeutet, 
30 CH 3 

m 1 oder 2 bedeutet und 

A gegebenenfalls durch Methyl, Xthyl, Isopropyl, Nitro, 
Chlor oder Brom ein- oder mehrfach substituiertes 
^ 5 Pyrazol, Imidazol oder 1, 2, 4-Triazol bedeutet und 
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n 0, l oder 2 bedeutet, 

sowie deren Saureadditionsprodukte und Metallsalzkom- 
plexverbindungen eine gute fungizide Wirkung haben. 

Die Herstellung der neuen Verbindungen kann in der Weise 
erfolgen, da* man ein N-Halogeranethylcarbonsaureanilid 
der Pormel 




(ID 



15 in welcher R 1 , R 2 , R 3 und R * und n die Qben angsgebens 

Bedeutung haben, und Hal Halogen, insbesondere Chlor oder 
Brom bedeutet, mit Azolen der Forrael 

20 A " M (III) 

in welcher 

A die oben angegebene Bedeutung hat und 
M Wasserstoff oder ein Alkalimetall bedeutet, 
25 gegebenenfalls in Gegenwart eir.es Verdilnnungsmittels und 
gegebenenfalls in Gegenwart eines Saurebindemittels um- 
setzt und gegebenenfalls an die so erhaltene Verbindung 
anschliefiend eine Saure oder ein Metallsalz addiert. 

3,, Im Palle der Umsetzung von 2, 6-Diaethyl-N-ehlormethyl-bexw- 
anilid und Iraidazol kann der Reaktionsablauf durch das 
folgende Reaktionsschema wiedergegeben werden: 



35 
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In der Formel I bedeutet R vorzugsweise Methyl Oder 
2 

Xthyl, wShrend R bevorzugt Wasserstoff oder Methyl, Xthyl, 
Isopropyl, tert. -Butyl Oder Chlor bedeutet, R^ steht fiir 
Methyl oder Chlor beispielsweise in 3- und/oder 5-Stellung. 

n hat bevorzugt den Wert 0, 



15 



20 



Hal steht in Formel II bevorzugt ftlr Chlor, kann jedoch 
auch fQr Brom stehen. 

4 

R in Formel I steht beispielsweise fiir Methyl, Xthyl, 
Isopropyl, Dichlormethyl , Trichlormet hyl , Trifluor- 
methyl, 1-Chlor-athyl (-CK-CH,), 1, 1-Dichlorathyl, 

CI 

n-?ropyl, n-Butyl, tert, -Butyl, tert . -Butylmethyl 
* (-CH 2 -C|jHgtert . ) , Cyclohexyl, Cyclohexylmethyl, 

Cyclopropyl, Cyclopropylmethyl , Sthenyl (-CK=CH 2 ), 
1,2-Dichlorathenyl, 2 , 2-Dimethyiathenyl 

25 (-CxH=C^ CH ^), Benzyl, 2-Chlorbenzyl, 3-Chlorbenzyl, 

4-Chlorbenzyl, 1-Phenyl£thyl (-CH-@), Phenyl, 

CH 3 



30 



35 



2-Methylphenyl, 3-Methylphenyl , 4-Methylphenyl , 

2- Chlorphenyl, 3-Chlorphenyl, ^-Chlorphenyl, 2-Fluor- 
pheny 1 , 3-Fluorphenyl , 4-Fluorphenyl , 3-3romphenyl , 

3- Cyanphenyl, 2-Nitrophenyl , 3-Nitrophenyl, M-Nitro- 
phenyl, 3-Trif luormethylphenyl, 4-Trif luormethylphe- 
nyl, 2-Methoxy-phenyl, 3-Methoxyphenyl , iJ-Methoxy- 
phenyl, 4 -Me thylthiophenyl , 2-Jodphenyl, 2,3-Dichlor- 



BNSOOCID: <EP O0l336OA2_t_> 



0013360 

BASF Aktiengesellschaft - 5 - q.Z. 0050/033579 

Phenyl, 2, 4-Dichlorphenyl, 2, 5-Dichloroheryl 2 6- 1 
-Difluorphenyl, 3,4,5-Trimethoxyphenyl. 3,5-Dinethyl- 
Phenyl, 3,5-Dichlorphenyl, 2-Phenyiathenyl 
(0-CH.CH-), 2-Furyl, 3-Furyl, 2-Thienyl, 3-Thienyl, 
5 ^-Chlor-thienyl-3, .H, 5-Dichlorthienyl- 3 , PyridyX-3, 

2,6-Dichlor-pyridyl-H, 2-Chlop-pyridyl-3. 2, 1-Dichlor- 
pyrinidyl-5, 4-Methyl-oxazolyl- 5 Oder 3-Methylisoxa- 
zolyl-5. 

» R* steht aufierdem fttr den Rest -CH-Y oder -CH-Y, wobei Y 

t 

CH 

beispielsweise den Rest Methoxy, Athoxy, Isopropery, 
Cycloper.tyloxy, Cyclohexyloxy, Benzyioxy. Methylthio, 
Phenylthio, 4-Chlorphenylthio, Phenoxy, 2,4-Diehlor- 
Phenoxy, 2-Chlorphenoxy , 3-Chlorphenoxy, H-Chlorphenc.-.- 
bedeutet. 

R* steht aufierdem fUr den Rest -x- R 5, wobei X fUr Saue- 
stoff oder Schwefel und R 5 beispielsweise fur Methyl 
Athyl, Isopropyl, selc.-Butyl, iso-Butyl, tert. -Butyl' 
Cyclohexyl, Phenyl, 4-Fluorphenyl, 2-Chlorohenyl 
3-Chlorphenyl. 2,H-Dichlorphenyl f 2-Methyl-oheny ' , 

2- Methyl-H-tert . -butylphenyl, 2-Hethyl-H-ehlorph-nyl 
2,3-Dichlorphenyl, 2-Chlor- 5 -methoxyphenyl , 2,6-Di- ' 
methoxyphenyl, 3,5-Dimethoxyphenyl, 3,5-Dichlorphenyl, 

3- Trifluormethyl-phenyl, 2, 3-Dibromphenyl, 4-Nitro- 
phenyl, U-Isopropylphenyl, ^-tert . -Butylphenyl, 

4- Methylthiophenyl steht. 

PUr Z steht bevorzugt die Methylengruppe -CH,-, jedoch 
kann Z auch far -CH.-CH.,-; - (CH > - CH CH l oder fflr 
-CH-CH 2 - stehen. 2 • 

CH^ 3 



15 



20 



25 



30 
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Die Hsrstellung der N-Halogenmethylcarbons&ureanilide der 
Formel II erfolgt durch Addition eines SSurehalogenids 

il 

R -CO-Hal an eine Schiff f sche Base der Pormel VI: 




(VI) (II) 



vobei Eal Halogen bedeutet und R , R , R , R und n die 
oben genannten Bedeutungen haben. 

Diese Verfahrensvariante ist Gegenstand der US-Patent- 
schriften 3 S30 716 und 3 637 847 und der DE-OS 15 ^2 950, 
sofern R -CO Hal ein SSurehalogenid einer Benzoes&ure Oder 
einer Alkancarbons&ure ist. 

Die US-?atentschriften 3 714 299 und 3 810 981 beschreiben 
ferner Verbindungen der Formel II, in denen ein Alkoxy-, 
ein Alkoxyalkyl-, Alkenyl- Oder Cycloalkylrest ist. 

Ferner wird in der deutschen- Off enlegungsschrif t 21 19 518 
die Herstellung von N-Aryl-N-chlormethylcarbamaten 
durch Chlormethylierung von N-Arylcarbamaten beschrieben, 
wobei ausdriicklich betont wird, daB nach dem dort beschrie^ 
benen Verfahren auch Verbindungen der Formel Ha (s.u.) 
erhaltlich sind, die nicht durch Addition von Chlorkohlen- 
sSure-O-arylestern an Hexahydrotriazine (= Trimere 
Schiff 'sche Basen) zugSnglich seien. Wie in den folgenden 
3eispielen gezeigt wird, * gelingt jedoch die Addition von 
ChlorkohlensSure-estern auch dann gut an 2, 6-Dialkyl-N- 
-methylenaniline VI, wenn es sich urn Chlorkohlens&ure-O- 
-arylester handelt. Die Umsetzung erfolgt gemafc folgendem 



0Q1316C 
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K 



15 



25 



30 



3b 



Schema. 



r1 r 1 



\^J^— N=CH 2 + R 3 -X-COHal ^ n ^Q^_ N 



R 2 \2 



n 

R fc 0 



VI 



I la 



In den zitierten Patentschrif ten wird nicht die Umsetzung 
heterocyclischer Carbonsaurehaloger.ide rait Schiff'schen 
Bssen der Formel VI beschrieben. Diese Reaktion gelingt je- 
doch 'ibenfalls rait sehr guten Ausbeuten, vie die folgender. 
Beispiela 2eigen. 

BeispiBl a 

315 Rawnteile einer Toluol-LSsung, die 1 Mol 2,6-Dinethyl- 
phenylazcmethin enthalt, (Herstellung US-PS 3 637 S**7) wu— 
den unter RUhren bei 5 bis 10°C zu einer LOsung von 
130,5 Gewichtsteilen 2-Furancarbonsaurechlorid in. 
100 Raumteilen Toluol unter Kuhlung zugetropft und an- 
schliesend 10 Stunden bei Raumtemperatur gerOhrt. Nach dem 
KUhlen, Absaugen und Trocknen im Vakuum erhielt man 198 Gs- 
wichtsteile N-Chloimethylf uran-2-carbons£ure-2 • ,6 ' -di- 
raethylanilid vora Schmelzpunkt 12i)-l26°C. 

Obwohl die Umsetzung von z.B. Benzoylchlorid mit 2,6-Di- 
methyl-N-methylenanilin in den zitierten US-Patentschrif- 
ten beansprucht wird, ist in der Literatur keine Angabe ' 
Uber Eigenschaften von und Umsetzungen mit N-Chlormethyl- 
-2,6-dimethyl-N-benzoyl-anilin zu finden. Eines der fcl- 
genden Beispiele zeigt diese Umsetzung. Die als Ausgangs- 
proaukte benotigten N-Chlormethyl-carbonsaureanilide sind 
in der folgenden Tabelle I aufgeffihrt. 
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10 



30 



R 1 



/ CH-C1 

' ^ ^ 2 



(oV< 



Tab e lie I 

Lfd.Nr. R 1 R 2 R 1 * Physikalische 

Konstanten 

CH, viskose Masse 

CHj viskose Masse 

CHj 01 

C 2 H 5 01 

3 on 3 v, 2 « 5 C 2 H 5 01 

C 2 K 5 01 

CHCl- 102-104°C 



20 *3 3 3 

cci 3 

CC1 



1 


CH 

3 

CH_ 

} 




2 


2 p 




u 2 n 5 


l 2 5 




CF, 


CHj 


D 


/-»TT 


C 2 H 5 


6 


• u 2 n 5 


"2 5 


7 


CH- 


CHj 


3 


CH ^ 


C 2 H 5 


Q 


C 2 H 5 


C 2 H 5 


10 


CHj 
CH 5 


CH, 


11 


C 2 H 5 


12 


C 2 H 5 


C 2 H 5 


13 


CH 3 


CH 3 


m 


C 2 H 5 


C 2 H 5 


15 


C 2 H 5 


C 2 H 5 


16 


CH 3 


CH 3 


17 


CH, 


C 2 H 5 


18 


C 2 H 5 


C 2 H 5 


19 


C 2 H 5 


C 2 H 5 


20 


CH, 

.5 ■ 


CH 3 


21 




C 2 H 5 


22 


C 2 H 5 


C 2 H 5 


23 


CHj 


CH 3 


2ti 


C 2 H 5 


C 2 H 5 


25 


CH 3 


CH 3 



"2 

CHC1 



CHC1 2 33-90°C 



2 

CC1, 01 



CHCl-CHj 95°C 

C 3 H ? -i 75-76°C 

C^Hg-tert 01 

Cyclopropyl 82°C 

Cyclopropyl 01 

Cyclopropyl 01 

Cyclohexyl 97-100°C 

Benzyl 62-64 
Benzyl 
Benzyl 

CH 2 -ChH g tert. n^° = 1,5165 

CH 



35 ^ -"3 ^3 -CH 2 OCH 3 70°C 
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r Lfd.Mr. 


R 1 


R' 




26 




C 2 H 5 




27 


C 2 H 5 


C 2 H 5 


5 


28 


CH 3 


CH 3 




29 




C H 




30 


C-H- 

2 p 


C H 




31 


CH^ 


CH 3 


10 


32 


C H 


C 2 H 5 


33 


CK 3 


CH 3 




3* 


CHj 


CHj 




35 


CH 3 


CHj 




36 




CH 3 


15 


J ( 


On j 






38 


C-H- 
2 3 


' C 2 H 5 




39 


CH 3 


CH, 

J 


20 










40 


C 2 H 5 


C 2 H 5 




41 




CH, 


25 


42 


CH 3 


CH, 




43 


CH, 

j 


CH, 
3 




44 


CH 3 


CHj 


30 


45 


CH 3 


CHj 




46 


CH, 


CHj 




47 


CH } 


CH 3 




48 


CH, 


ch 3 




49 


CHj 


CH } 


35 


50 


C 2 K 5 


C 2 H 5 



Physikalische 1 
Konstanten 



-ch 2 och 3 

-CH 2 0CHj 

-ch 2 -s-ch 3 

-CH 2 -S-CH 3 

-ch 2 -s-ch 3 

CH 2 -0-C 2 H 5 
CK 2 -0-C 3 H ? -i 



CH. 



,-0-<h] 



-ch 2 -o-(h) 

-CH 2 -S-C 3 K 7 i 



-CH 2 -0-CH 2 - 



CH 



CH 



2 -o-@ 



CI 

CH 2 -0-^-Cl 



CI 



CH 



CI 



CH 2 -0-O 



CH 2 -0-Q 

CI 

CH 2" 0 "O" C1 

rM§> 



-CH 



-CH 2 -S-^-Cl 

-CC1 2 -CH 3 
-2-Chlorbenzyl 
3-Chlorbenzyl 
«>Phenyiathyl 
oO-Pheny lathy 1 



01 

Kristallmasse 

127°C 

01 



Fp. 87°C 



Fp. 122-125 C 
Pp. 98-99°C 



n* 3 = 1,5547 ^ 
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Li a • in r • 


R 1 


P 2 




51 




CH 3 


5 


52 


C 2 H 5 


C 2 H 5 




53 


CH, 
3 


CH 3 






C-H- 
2 5 


C-H, 
2 3 




55 


2 3 


C-H- 
2 3 


10 


5° 


C 2 H 5 


C 2 H 5 




57 


C 2 H 5 


C 2 H 




58 


C 2 H 5 






59 


CK^ 


CH 3 




60 


CH 3 


C 2 H 5 


15 


61 


C 2 H 5 


C 2 H 5 




62 


C 3 H 7 -i 


C 3 H 7 -i 




63 


CHj 


CH 3 




64 


CH 3 


CH 3 




65 


CH 3 


CH 3 


20 


66 


CH 3 


CH 3 




67 


CH 3 


CH, 




68 


C 2 H 5 


C 2 H 5 




69 


CH 5 


CH 3 




70 


C 2 H 5 


C 2 H 5 


25 


71 


CH 3 


CH 3 




72 


C 2 H 5 


C 2 H 5 




73 


CH 3 


CH 3 




74 


CE^ 


CH 3 




75 


CH 3 


CH 3 


30 


76 


CHj 


CHj 




77 


CH 3 


CH 3 




78 


C 2 H 5 


C 2 H 5 




79 


CH 3 


CHj 




80 


C 2 H 5 


C 2 H 5 


35 


81 


CH 3 


CH 3 



Physikalische 
Konstanten 



06- ( 2-Chlorphenyl )- 
-athyl 

c*r( 2-Chlorphenyl )- 
-athyl 

^-Chlorbenzyl 

-CH=CH 2 

-CH=CH-CH T 



-CH=CH-@ 



-CC1=CHC1 

-CH=C(CH 3 ) 2 

Phenyl 

Phenyl 

Phenyl 

Phenyl 

2- Methylphenyl 

3- Methylphenyl 

4- Methylphenyl 

2- Chlorphenyl 

3- Chlorphenyl 

3- Chlorphenyl 
M-Chlorphenyl 

4- Chlorphenyl 
2-*Fluorphenyl 

2- Fluorphenyl 

3- Pluorphenyl 

4- Fluorphenyl 
3-Bromphenyl 

2- Jodphenyl 

3- Cyanphenyl 
3-Cyanphenyl 
2-Nitrophenyl 

2- Nitrophenyl 

3- Nitrophenyl 



n^ 3 = 1,6053 



Pp. 133°C 



Pp. 


98-99°C 


Pp. 


107-108°C 


Fp. 


118-119°C 


Pp. 


133-135°C 


Fp. 


ng-i2o°c 


Fp. 


93°C 


Fp. 


145°C 


FP. 


126°C 


Fp. 


86-83°C 



Fp. 
Fp. 



Fp. 
Fp. 
Fp. 



114-115 C 
l4l-l43°C 



116-118°C 
112-114°C 
205-207°C 



Fp. 152-154°C 
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Lfd.Nr. R 1 R 2 r 4 Physikaliache" 1 

Konstanten 



'3 



20 



25 



82 


C 2 H 5 


C,H, 


4-Nitrophenyl 


Fp. 


118-120°C 


83 


C 2 H 5 


C H 


3-Trifluormethyl- 


PP. 


63-64°C 






phenyl 






84 


CH, 




1-Trifluormethyl- 


Pp. 


108-109°C 






7^ V\ n mm « » T 

pnenyi 










PW 


2-Me thoxyphenyl 






86 


CHj 




3 -Me t hoxy p he ny 1 


Pp. 


107-108°C 


87 


CHj 


CH, 


U-Methoxyphenyl 


Pp. 


92-93°C 


88 


CH 3 


CH, 


4-Methyl-thio- 










-phenyl 








Ptf 


PW 


c , ,5-Dicnlorphenyl 






TV 


p h 


C 2 H 5 


2, 3-Dicnlorph9fiyl 








C 2 H 5 


P w 


2 , H-Dicnlorphenyl 




68-69 C 






ATT 

CH 3 


2, 4-Dichlorphenyi 


PP. 


108 C C 


93 


C-H- 


C.H- 

2 5 


2 , 5-Dichlorphenyl 






9* 






3 ,5-Dichl orphenyl 








PW 


PU 

CH 3 


3 , 5*Dlmet hyl* 
phenyl 






96 


CH 3 


CH 3 


2 , 6-Dif luorphenyl 






97 


CH, 

j 


CH, 


?uryl-2 


PP. 


12H-126°C 




r m 
C 2 H 5 


p u 
C 2 H 5 


Furyl-2 


FP- 


69-70°C 


99 


CH 3 


CH 3 


Furyl-3 






100 


C 2 H 5 


C 2 H 5 


Furyl-3 






101 


CH, 

3 


CH, 
3 


2,5-Dimethyl- 


in 


Lsg. direkt 








-f uryl-3 


weiterverar- 
beitet 


102 


C 2 H 5 


C 2 H 5 


2,5-Dimethyl- 
-furyl-3 






103 


CHj 


CHj 


Thienyl-2 


PP. 


9^-97°C 


10U 


C 2 H 5 


C 2 H 5 


Thienyl-2 






105 


CHj 


CHj 


Thienyl-3 


als 


Toluol- 










LOsung weiter- 










verarbeit-et 


106 


CH 3 


CHj 


4-Chlorthienyl-3 


Pp. 


118°C 


107 


CH 3 


CHj 


4,5-Dichlorthie- 
nyl-3 
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Lfd.Nr. R 1 


R 


108 






109 


CH 3 


CH 3 






2 5 


111 


CH, 


CH 3 


112 


• C 2 H 5 


C 2 H 5 


113 


CH3 


PW 


111 


CH, 




115 


C 2 H 5 


P w 


116 


C 3 K 7 -i 


C_H_-: 
J 7 


117 


C H -i 


C,H 7 -: 


118 


H 


H 


119 


CH 3 


CH 3 


120 


CH 3 


CH 3 


121 


CH 3 


CH- 


122 


C 2 H 5 


C 2 H 5 


Als 


Beispiele 


fUr die 



r** Physikalische n 

Konstanten 



10 



Pyridyl-3 

2-Chlorpyridyl-3 

2 - Chi orpyr idyl -3 

2 , 6-Dichlorpyri- 
dyl-4- 

2,6-Dichlorpyri- Fp. 79-30°C 
dyl-4- 

2,4-Dichlorpyri- 
midyl-5 



^0 



15 - " - -- • Thienyl-2 Fp. 9^-95°C 

2,6-Difluorphenyl Fp. 135°C 
-CH 2 -OCH 3 01 
-CH 2 -CH 2 -C1 01 

3- Methyl-isoxa- Fp. 106°C 
20 J . •> zolyl-5 

4- Methyl-oxazo- Fp. 83-85°C 
lyl-5 

3-Methyl-isoxa- Fp. 86-88°C 
zolyl-5 

25 



weiterhin folgende N-Chlormethyl-N-Arylcarbamate der For- 
mel VII genannt, die nach folgendem Schema hergestellt wur- 

30 den: 



35 
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(R ) 



R J 



, — ( ^CH-Cl 



n^rO)-N = CH 2 + Cl-C-X-R 5 (R ) ^fo\-U 



R 2 



/ 2' 



\ / *" " \ / \ c 

v 0 \ c-y-r- 5 



(VII) 



\ C-X-R" 

2 " 
R 0 



12 5 

wobei n, R , R , R und X die angegeber.e Bedeutung hat 
n = 0. 



10 Tabelle II 



Lfd.Nr. R 1 R 2 



R- 



Physikalische* 
Konstante 





123 


CH 3 


CH 3 


CK 3 


0 


01 


15 


124 


C 2 H 5 


C 2 H 5 


CEj 


0 


01 




125 


CH3 


CH 3 


C 2 H_ 


0 


01 




126 


C 2 H 5 


C_H_ 
2 3 


C 2 K 5 


0 


01 




127 


CH 3 


CH 3 


C,H--i 
^ 7 


0 






128 


C 2 H 5 


C 2 H 5 


CH 3 H ? -i 


0 




20 


129 


C 2 H 5 


C 2 H 5 


n-CijH 9 


0 






130 


C 2 H 5 


C 2 H 5 


sek.-C 4 H 9 


0 






131 


C 2 H 5 


C 2 H 5 


iso-C u H g 


0 






132 


C 2 H 5 


C 2 H 5 


tert-C^Hg 


s 






133 


C 2 H 5 


C 2 H 5 


CH 3 


s 




25 


134 


C 2 H 5 


2 3 


Phenyl 


s 






135 


CHj 


CH 3 


Cyclohexyl 


0 






136 


CH 3 


CH 3 


Phenyl 


0 


Fp. 




137 


C 2 H 5 


C 2 H 5 


Phenyl 


0 


Pp. 




138 


C 3 H 7 -i 


C 3 H 7 -i 


Phenyl 


0 


Pp. 


30 


139 


CHj 


CHj 


4-Fluorphenyl 


0 






140 


C 2 H 5 


C-.H- 
2 p 


2-Chlorphenyl 


0 






141 


C 2 H 5 


C 2 H. 


2,4-Dichlorphenyl 0 






142 


C 2 H 5 


C 2 H 5 


2, 3-Dichlorphenyl 0 






143 


C 2 H 5 


C-H- 
2 0 


3-Chlorphenyl 


0 




35 


144 


C 2 H 5 


C-H_ 
2 3 


4-Chlorphenyl 


0 





Fp. 113-115°C 
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*"Lfd.Nr. R 1 R 2 R 5 X Pbysikalische 

Konstante 



115 


C 2 H 


C 2 H 


2-Methyl-4-chlor- 
phenyl 


0 


146 


C 2 H 5 


C 2 H 5 


2-Chlor-5-meth- 
oxyphenyl 


0 


147 


C 2 H 5 


C 2 H 5 


2 , 6-Dimethoxy- 
phenyl 


0 


148 


C 2 H 5 


C 2 Hg 


3, 5-Dimethoxy- 
phenyl 


0 


149 


CH 3 


CH 3 


3 ,5-Dichlor- 
phenyl 


0 


150 


CH, 
3 


C.H- 


3-Trif luor- 
methyl -phenyl 


0 


151 


CHj 


C 2 H 5 


2 , 3-Dibrom- 
phenyl 


0 


152 


CH 3 


C 2 H 5 


4-Nitrophenyl 


0 


153 


C 2 H 5 


C 2 H. 


4-Isopropyl- 
phenyl 


0 


154 


C 2 Hg 


C 2 H 5 


1-tert .-Butyl- 

phenyl 


0 


155 


C 2 H 5 


C 2 H 5 


4-Methylthio- 
phenyl 


0 


156 


C 2 H 5 


C 2 H 5 


2-Methylphenyl 


0 


157 


CH 3 


CHg 


3-rMethylphenyl 


0 



Die aufierdem als Ausgangsstof fe benotigten Schiff 'schen 
Basen der Pormel VI lassen sich nach bekannten Methoden 
(z.B. US 3 637 847) aus entsprechenden Anilinen und Para- 
formaldehyd in Toluol hers te lien. 

In Pormel I steht A vorzugsweise fdr die Azolylreste 
Pyrazolyl-1, Imidazolyl-1, 1,2, 4-Triazolyl-l, 2-Methyl- 
imidazolyl-1, 2-Xthyl-imidazolyl-l , 2-Isopropyl-imidazo- 
lyl-1 , 4-Nitro-pyrazolyl-l , 4-Chlor-pyrazolyl-l , 4-Brom- 
pyrazolyl-l, 4,5-Dichlorimidazolyl-i, 2,4 , 5-Trimethyl- 
imidazolyl-l und 3, 5-Dimethyl-pyrazolyl-l . 
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10 



M steht in Formel III vorzugsveise filr Wasserstoff , Natrium 
oder Kaliura. Die Verbindungen der Formel III sind allgeraein 
bekannte Verbindungen der -organischen Chemie. 



Die ebenfalls als Ausgangsstoffe benetigten sek. Aniline 
der Formel IV werden durch diese Formel allgemein defi- 
niert. Ihre Herstellung gelingt nach allgemein bekannten 
Methoden der organischen Chemie. Bevorzugte Beispiele 
fUr diese sek. Aniline sind in der folgenden Tabelle 
angegeben; ihre Herstellung wird in den Beispielen erlau- 
tert. 



(R 3 ) 



B 1 



n Y0V-NH-Z-/ 



15 NH-Z-A 

R 2 





n= 0 










20 


Tabelle 


III 










Lfd.Nr. 


R 1 


R 2 


Z 


A 




158 


CH 3 




-CH 2 -CH 2 - 


1,2,4-Triazol 


25 








CH 3 






159 


CH 3 


CH 3 


-CH 2 -CH 2 - 


Imidazol 










CH 3 






160 




CH 3 


-CK 2 -CH 2 - 


Pyrazol 


30 


161 




OH, 


-CH 2 -CH 2 -CH 


2" Pyrazol 




162 


CH 3 


CH 3 


-CH--CH- 
* i 


1,2,4-Triazol 



Physikalische 
-Konstante 



Kp 0,05 = 125 " 



Kp 0,3 = 



126°C 
150°C 



35 

L 
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Pur die Herstellungsverf ahren kommen als VerdQnnungsmittel 1 
vorzugsweise Toluol oder Essigs&ure&thylester infrage. 
Es konnen jedoch auch andere (unter den Reaktionsbedingun- 
gen inerte) Losungsmittel wie DiSthylketon, Propionitril, 
Acetonitril, Tetrahydrof uran, Dioxan, Xylol, Chloroform, 
Tetrachlorkohlenstoff , Chlorbenzol Oder Dimethyl formamid 
verwendet werden. 



10 



15 



Als SSurebindeniitel kQnnen anorganische Saureakzeptoren 
wie Alkalicarbonate, beispielsweise Na 2 C0^, K 2 C0^ oder 
NaKCO j oder tertiSre Amine, wie beispielsweise TriSthyl- 
amin, Dimethyl-benzylamin oder Pyridin verwendet werden*. 
Es ist auch moglich, die entsprechenden Azole im Oberschufi 
einzusetzen. 

Die Reaktionstemperaturen konnen zwischen -10 und 150°C 
variiert werden, bevorzugt wird der Bereich zwischen 20 
bis 120°C. 

1Z 3ei der Herstellung der neuen Verbindungen setzt man auf 

1 Mol der Verbindungen der Formel II vorzugsweise 1 bis 

2 Mol des Azols der Porrnel III und 1 Mol SSure'binder ein, 
beziehungsweise auf 1 Mol der Verbindungen gem£I5 Formel IV 
vorzugsweise 1 bis 1,2 Mol Carbons&urehalogenid der 

25 Formel V und 1,1 bis 1,3 Mol Sslurebinder. 

Zur Isolierung der Verbindungen der Formel I wird das 
Reaktionsgemisch beispielsweise filtriert, das Filtrat 
mit Wasser gewaschen, getrocknet und eingeengt, Der 
30 ROckstand wird gegebenenf alls durch fraktionierte Xristal- 
lisation oder Destination gereinigt. 

Zur Herstellung von SSureadditionssalzen der Verbindungen 
der Formel I kommen bevorzugt physiologisch vertragliche 
35 Sauren infrage, beispielsweise Chlorwasserstof f sSure, 
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15 



'ortho-Phosphorsaure, Salpetersaure, Maleinsaure 7^ 
«ure. E„ lg saure. P-Toluolsulronsaure, ^thansuifonsau.-e . 

Zu, K,r, t .Uu„ g derartiger Sa l2e b edie„t „an si = h der 

na=h P 0 , M l 1 ln elnra inerten ^ 
und an.cnUeA.nd, zueabe aer S5ure _ „ • 

«» und W.b««,mi. Keinigung du.cn W.ristalUsie.-e". 

V.rtundungen der Pornel I konnen vonugsvei-, J. J?, . . 

von « agnesiun , xupfer> £i - . 

* .tal infrage. Man dle .MetallsaUe in ,»« und 

V r 1 6Beni SqUiValCTtS *»«• '•*«■ « S. d s - 

mtratxon und reinigt gegebenenfaUs durch **r U t,lV- 



3eispiel 1 

20 

/° H 3 CH 

(C 19 H 2oV 2 > (2/" N C 2 

\ V CH 2-° C 6 H 5 
CH 3 0 



25 

1. 

30 



35 



Zu einer LSsung von 34 1 c (n 5 m,o \ n ,_ 

*.hi« w ^ • ' X) Phe n°xyacetyl- 

nn." 5 mi ugroin tropn »» i»i 

-2 6 d ,! lne ""^ 26,6 8 (0 ' 2 Mol > "-H.thyX.n- 
*~7* ™ b " »»"»*"»«-rt«P wird ,o« .u.«.mi.n.- 

ITl * N - Chl0rnethyl - 2 - 6 -^""yl-Phenoxya« t - 
amlid (78 1 Au.beut.), Pp. e 7 °c. 
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Man suspendiert 10,7 g (155 mMol) 1 , 2 , 4-Triazol in 
100 ml Toluol und versetzt mit 23,5 g (77,5 mMol) 
N-Chlorniethyl-2,6-dimethyl (phenoxyacetyl )anilid . 
AnschlieSend erhitzt man 1 Stunde auf 130°C, so daii 
die Reaktionsmischung sum Sieden kommt . Nach dem 
Abkiihlen wird filtriert, mit Toluol nachgewaschen und 
das Filtrat eingeengt. Der Pilterriickstand wird ver- 
worfen. Man erhalt nach dem Trocknen 17 g eines farb- 
losen Peststoffs (65 % d.Th.) mit Schmelzpunkt 84°C. 

isoiel 2 



(C 21 K 25 N 3 0 2 ) • 

Zu einer Losung von 31,3 g (0,2 Mol) Chlorameisen- 
s£urephenylester in 100 ml Ligroin gibt man bei 
15 bis 20°C unter leichter Kilhlung eine Losung von 
32,2 g (0,2 Mol) N-Methylen-2,6-diathylanilin in 
50 ml Ligroin. Nach l6-stundigem Rilhren isoliert man 
nach Absaugen und Trocknen 4 9,2 g (76 %) N-Chlor- 
methyl-N-2 , 6-diathylphenyl-carbaminsSure-O-phenyl- 
ester vom Schmelzpunkt 94-95°C. 

20 g (63 mMol) des obigen N-Chlormethylcarbamates 
werden in 100 ml Toluol rait 8,6 g (126 mMol) Imida- 
zol gemischt; anschliefiend wird die Reaktionsmischung 
1 Stunde zum Sieden erhitzt. Das Reaktionsgemisch wird 
anschliefiend noch hei3 filtriert. Das nach dem Ein- 
engen des Losungsmittels verbleibende £51 wird nach 
Anreiben mit Ligroin kristallin. Nach Absaugen und 
Trocknung erhSlt man 13,9 g (63 % d.Th.) N-Imidazolyl- 
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20 



30 



methyl-N-2,6-diathylphenyl-carbaminsaure-0-phenyl- 
ester vom Schmelzpunkt 115 bis ll6°C. 



3ei spiel 3 



CH, CH, 

C-CH 2 -OCH 3 

" CH 3 5 < C 16W 2 ) 

Man mischt 25,8 g (0,213 Mol) 2, 6-Dimethylanilin mat 
34,8 g (0,23 Mol) 1,2,4-Triazolylaceton (dargestellt durch 
Kochen von 1,2, 1-Triazol mit UberschUssigem Chloraceton) , 
«5 in 250 ml Toluol, versetzt mit einer Spatelspitze 

p-Toluol-sulfonsaure und erhitzt 2 Stunden zura Sieden. 

Wahrend dieser Zeit wird das Reaktionswasser am Wasser- 
abscheider aufgefangen. Nach Einengen und Urakristalliaa- 
tion des RUckstands aus Xthanol erhalt man die Verbindung 

CH 3 

— ^ CH 3 /^N 



25 \ 

CH 3 



<^OV-N=C-CH 2 -nOJ Pp . 88-90°C 



22,8 g (0,1 Mol) dieser Schiff 'schen Base werden in 150 ml' 
Methanol gel8st und portionsweise bei 0 bis 10°C mit 
1M g (0,3 Mol) NaBHjj versetzt. Nach 1 Stunde RUhren wird 
1 Std. zum Sieden erhitzt, danach wird eingeengt, der 
RUckstand mit 100 ml Wasser versetzt und 3 x mit 150 ml 
Methylenehlorid extrahiert. Nach Trocknen und Einengen 
des CK 2 C1 2 -Extrakts erhalt mar. das Produkt 



35 
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3 CH 

N"H ^ CH 2 -NOj 



01, nl 2 = 1,5588 



23 S (0,092 Mol) des so dargestellten sek. Anilins werden 
in 100 nil Toluol gelost und mit 10,6 g wasserfreiem Na- 
triumcarbonat versetzt. AnschlieSend wird tropfenweise 
mit 11 g (0,102 Mol) Methoxyacetylchlorid versetzt und 
dabei auf 10°C gekuhlt. Nach 16 Stunden RUhren wird mit 
100 ml H 2 0 versetzt, die organische Phase wird abgetrehnt, 
mit 0,5 N-HC1 gewaschen, mit NaHCO^-Lasung entsauert, 
mit H 2 0 gewaschen, tlber Na^O^ getrocknet und eingeengt. 
Das erhaltene 01 wurde nach Anreiben mit PetrolSther 
kristallin. Pp. 106°C. 

In entsprechender Weise sind die in Tabelle IV zusammen- 
gefa£ten Produkte der Pormel I erhalten worden, wobei 
die Substanzen aus Herstellungsbeispiel 1 und 2 nochmals 
mit aufgelistet wurden. 

Die Herstellung der neuen N-Azolylalkylcarbonsaureanilide 
der Pormel I, wobei Z den Rest -(CH 2 > 2 -, -(CH^, 
-CH-CH 2 - oder -CH 2 -CH- bedeutet, erfolgt in der Weise, daft 

CH 3 CHj man ein sekundares Anil in der 

Pormel 




(IV) 



in welcher R 1 , R , R ; , A, Z und n die oben angegebene 
Bedeutung haben, mit einem Carbonsaurehalogenid der Formel 



6A3F AMiengesetlschaft 



0013360 
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4 

R -CO-Hal (v) 
in ei„ eB L 6sungsnlttel ^ vebei 

* die ob« n angegebene Bedeutung hat. 

C-ieae Urasetzung erfolgt bevorzugt in Tai,,m u 

auch in Diathylather TetrahvJ , ' Jed3Ch 

Oit bevorzugte Reaktienstemaeratur lieet in, 

13 tis 30°C. S Sereich von 



* -Hit a rfol der Verbindung IV setzt ma „ v, 

1.2 Mol der Verbindung V eei:ebPnpnf=u 

■ , Ma1 „ u . 5 e e S eb enenfalls von 1,1 bis 

• Mol SAurebindemittei un 



?0 



;5 



6 



30 
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Tube lis IV n = 0 
Lfd.Nr. R 1 R 2 



Z R 



Fhysikalische 
Konstante 

(??. °C) 



10 



15 



20 



25 



155 
iCU 
165 
156 
157 
153 
169 
170 
171 
172 
173 
17^ 
175 
176 
177 

173 
179 

180 
181 
132 
183 



CH, 

ck' 



CH 3 
C 2 H 5 



C 2 H 5 
C 2 H 5 

CH 3 
CHj 

CK3 

CH 3 

C 2 H- 

C 2 H 5 

CK, 



CH 3 

3 

C 2 Hg 

C 2 K 5 

C 2 H 5 

C-H- 

C 2 H 5 

CK- 

CK 3 

C 2 K 5 
C 2 n. 
C 2 H 5 



CH 2 CH„ 

C.H 2 CHl 

CK 2 CHl 

CH- CHl 



'2 
u** 2 

CH 2 

CH~ 



CH 2 
CK 2 
CH, 
CH 2 
CH- 
CH- 
CH- 



CH 3 


CH- 


CH, 


CH 3 


CH 3 


CH 2 


CH^ 


CH, 


CH 2 




CH3 


CH 2 


CH 3 


CH 3 


CH 2 




CH 3 


CH 2 



CH, 

ch' 



CH- CH, 



C 2 K 5 
C 2 K 5 

C 2 H 5 

C 2 H_ 

C 2 H 5 

C 2 H 5 

-CE-CH 
t 

CI 
-CK-CH 

CI 
-CE-CH 

CI 
-CHC1 2 
-CHC1- 
-CHCl- 
-CHC1- 



Pyrazol 

l,2,U-Triazol 

Imidazol 

Imidazol 

1,2,4-Triazol 

Pyrazol 

Imidazol 

1,2,4-Triazol 

Imidazol 

1, 2,^-Triazol 

Imidazol 

1,2,4-Triazol 

Imidazol 

1,2,4-Triazol 

Pyrazol 

Imidazol 

1,2,4-Triazol 

Pyrazol 

Imidazol 

1 ,2, U-Triazol 

3 ,5-Dimethylpyra- 
zol 



92 
100 



01 
01 

01 
01 
01 

01 

01 



61 



103 

68 

30 
95 

119 

131 



93 

118-121 
133 

124. 



l3t 


CK 3 


C 2 H 5 


CH 2 


-CHC1 2 


Pyrazol 


57-59 


185 


CH 3 


C 2 H. 


CH 2 


-CHC1 2 


Imidazol 


121 


186 


CH, 


r w 
L 2**5 


CH 2 


-CHC1 2 


1, 2,4-Triazol 


96 


187 


C 2 H 5 


C 2 H 5 


CH 2 


-CHC1 2 


Imidazol 


108 


1S8 


C 2 H 5 


°2"5 


CH 2 


-CHC1 2 


1,2,4-Triazol 




lS9 


CK 3 


C 2 H 5 


CH 2 


cci 3 


1,2,^-Triazol 


87 



35 
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Lfd.Nr. 



10 



15 



20 



25 



190 


C 2 H. 


C-H. 

2 : 


191 




CH 3 


192 


CH 3 


CH 3 


193 


CH3 


CH 3 



30 



l9t 
195 
196 
197 
•98 
199 

201 

202 

203 

204 

205 

206 

207 

208 

209 

210 

211 

212 

213 



CH. 



CH 3 
CH 3 

CH, 

CH 3 
C 2 H 5 

CH 3 
CH 3 
CH. 



CH. 



C 2 H_ 
C 2 H 5 
C 2 H. 
CK, 

C 2 H 5 

C 2 H. 

C 2 H 5 

C 2 H 5 



C 2 H 5 
C 2 H 5 



CH, 

CH. 

CH. 

CH3 

C 2 E 5 

CH, 



CH. 



J?' 

CH 2 - CHC1 2 

? H 3 



CH- 

CH 2* 
CH 2 

CH 2 

CH 2 
CK 2 

CH, 



CH. 



CH, 



C 2 H. 

c r- 5 

C 2 H 5 
CH, 



C 2 H 5 



C 2 H 5 
C 2 H. 
C 2 H 5 
C 2 H. 



C 2 Hg 



CH. 



CH. 



CH. 



CH. 



CH. 



CH. 
CH- 



CH. 



CH. 



CH. 



CH., 



CH. 



CH 2 -0-CH 3 
-0CH 3 
-0CH 3 
-OCH, 

-° C 2% 
-OC 2 H 5 

-OC 3 H 7 -i 

-OC 3 H 7 -i 

-°-<2> 
-o-<£> 

-0^0> 

1- ?luor- 
phenoxy 

2- Chlor- 
phenoxy 

3- Cl-phen- 
ory 

4- Cl-phen- 
oxy 

2- CH 3 - 
phenoxy 

3- CH 3 - 
phenoxy 



Pyrazol 
Pyrazol 
Pyrazol 

1 »2,H-Tria2ol 

^2,'4-Triazol 
Pyrazol 
Inidazol 
1,2,^-Triazol 
1.2,^-Triazol 
1,2, U-Triazol 
1,2,4-Triazol 
Inidazol 

Pyrazol 

Imidazol 

1.2,4-Triazol 
Pyrazol 

Inidazol 
1,2, 4-Triazol 
1, 2, 4-Triazol 

1,2,4-Triazcl 

l»2,4-Tria2ol 

1,2, 4-Triazol 

1,2,4-Triazol 

1,2,4-Triazol 



Physikalische 
Kona tan *e 

_(??. °C) 

Kp 0,l 8 135 
9f-96 

76 

128 

106 
9l-9f 

110 
57-59 



91-92 
Kars 
U2-HH 

115-116 
31 



35 
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Lfd.Nr. 


. H 1 


R 2 


2 


-4 
n 


A Physikalische 
Konstante 

(Pp. °C) 


214 


2 o 


C 2 H_ 


Ch 2 


2,4-012- 1 


, 2 , 4-Triazol 








phenoxy 




215 


C 2 K 5 


C 2 K 5 


CH 2 


2,3-Cl 2 - 1 
phenoxy 


, 2,4-Triazol 


216 


2 5 


C,H C 
2 5 


2 


2-CH.-4C1- 1 


, 2,4-Triazol 








phenoxy 




217 


C 2 H 5 


C 2 H 5 


2 


2-Cl-5-(OCIU) 
-phenoxy * 


1, 2, 4-Triazol 


218 


C 2 H 5 


C 2 W 5 


CH 2 


2,6-Diaeth- 1 
oxy-phenoxy 


,2, 4-Triazol 


219 


C 2 K. 


C 2 H 5 


CH 2 


3,5-Dineth- 1 
oxy-phenoxy 


, 2,4-Triazol 


220 


C-.K- 
2 p 


2 5 


CH 2 


3 ,5-Cl 2 -phen- 

oxy 


l f 2,4-Triazol 


221 


C 2 H 5 


°2"5 


CH 2 


3-CFj-phenoxy 


1, 2,4-Triazol 


222 


C 2 H 5 


C 2 H 5 


cs 2 


2, 3"3r 2 ~phen- 
oxy 


1, 2,4-Triazol 


223 




C 2 H 5 


CH, 


4 -N0 2 - phenoxy 


1, 2,4-Triazol 


224 


C.H. 


C 2 H 5 


CK 2 


ft-(c 3 H 7 -i)- 


1, 2,4-Triazol 






phenoxy 




225. 


C - 
2"5 


C * 
2**5 


CH- 
2 


4-(C,.K n -tert . ) 


1, 2,4-Triazol 






-phenoxy 




226 


^2**5 


C 2 H 


CK 2 


U-(CK-S-)- 


1, 2,4-Triazol 








phenoxy 




227 


C 2 K. 


C 2 H 5 


CH, 


-S-C^Hj-tert. 


1, 2,4-Triazol 


223 


C 2 H 5 


C 2 H 5 


CH 2 


-S-CH 3 


1,2, 4-Triazol 


22 9 


C 2 K 5 


C 2 H 5 






1, 2,4-Triazol 


230 


C 2 H 5 


CjHg 


CH 2 


-0-<H> 


1,2, 4-Triazol 


231 


C 2**5 


C-.H- 

2 3 


CH 2 


-0-CH 2 -(o) 


1,2, 4-Triazol 


232 


H 


H 


CH 2 


-CH 2 -OCH 3 


Pyrazol 84 


233 


H 


H 


CH 2 


-CH 2 -0CK, 


1,2, 4-Triazol 76 


234 


CH 3 


CH 3 


CH 2 


-CH 2 -OCH 3 


Pyrazol 113 
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Lfd.Nr. 



235 
236 
237 
238 

239 
240 
211 
242 
2^3 
244 

245 

246 

247 

243 

243 

250 

251 

252 

253 

254 

255 

256 

257 

258 

259 

260 

261 

262 

263 



c« 3 




CK 2 


CH 3 




CH 2 


r w 
C 2 H 5 


r u 
C 2 H. 


CH 2 


Cghg 


C 2 H. 


CK^ 


C 2 H 5 


C 2 H 5 


CH 2 




CH 3 


CH 2 


CH 3 


CKj 


CH 2 




CH 3 


CH 2 




^2*5 


CH 2 


C 2 H 5 


C H 


CH 2 


CK 3 


C 2 K. 


CH 2 


CH 3 


CK 3 


CH 2 


CH, 
3 


u 2 n 5 


CH 2 


C 2 H 5 


C 2 H 5 


CH 2 


C 2 K_ 


C 2 H 5 


CH, 


C 2 H 5 


C 2 H 5 


CH 2 


CH 


CH 3 


ru 
CH 2 


CH 3 


CH 3 


CH, 




C 2 H 5 


CH, 


CK 3 


CH 3 


CH, 


CH 3 


CH 3 


CH, 


CH 3 


CH, 


CH 2 


C 2 K 5 


C 2«5 


CK, 


CH 3 


CH 3 


CH 2 


CH 3 


CH 3 


CH, 


CK 3 


CH 3 


CK 2 


CH 3 


CH, 


CH 2 


CH 3 


CH 3 


CH, 


CH 3 


CH 3 


CH, 



-CK 2 -0CKj 
-CK 2 -OCH 3 
-CH 2 -0CH 3 
-CH 2 -OCH 3 
•CH 2 -0CH 3 
-CH 2 -S-CKj 

•CH 2 -S-CH 3 

-CH 2 -S-CH 3 

-CH 2 -S-CH 3 

Cyclopropyl 

Cyclopropyl 

Cyclopropyl 

Cyclopropyl 

Cyclopropyl 

Cyclopropyl 

Benzyl 

Benzyl 

Benzyl 

CH 2 -C ft H 9 -tert 

CH 2 ' C <iV tert 
CH 2 -0-C 2 H 5 

CH 2 -OC 3 H ? i 



Iraidazol 

1,2,4-Triasol 

Pyrazol 

Iiaidazol 

l,2,tJ-?riazol 

Pyrazol 

Inidazol 

lj2 t 4-Tria*ol 

Pyrazol 

1,2,^-Triazol 
?7razol 

l>2,^-Triasol 
l»2,^?riazol 

. Pyrazol 
Iaidazol 

Iaidazol 

1.2,0-Triazol 

1,2,^-Triazol 

• Imidazol 

• l,2,U-Tri a20l 

1.2,4-Triarol 
l»2,iJ-Triasol 



CH 



1,2,4-Triazol 
1,2,4-Triazol 
1.2,4-Triazol 
CH 2 -0-CH 2 ^3) 1,2,4-Triazol 
Pyrazol 
Imidazol 



ck 2 -o-(h) 

CH 2 -S-C 3 H_-i 



CH 2' 0 "® 
CH 2 -0-(o) 



?hy«iKaUa*h* 
Xonstant* 

(Fp. °C) 



"J 5 • 1.532 



01 
«1 



91 



«7 

74 



96 
i03 
60 
16 
79 

J 7 
80 
52 



01 



H7 
U7-U8 

tip 



01 



92-93 



84 
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10 



264 
265 
266 

267 

263 
269 



CH, CH, CH 2 CK 2 -0-(O) 1 , 2 , 4-Triazol 110-112 



C 2 H 5 C 2 H 5 
CH, CK, 



CH 3 



2 3 2 p 



C 2 H p C 2 H 5 



CH- 



CH 2 -0-(c) 1,2, 4-Triazol 



CH 2 CH 2 -0-^c)-Cl Imidazol 



CH- 





270 


e. 0 


C 2 Kg 


CH 2 


15 


271 


C 2 H 5 


C 2 K 5 


CH 2 




272 


J 


pu 

U*k j 


CH 2 




273 


CH^ 


CK^ 


CH 2 


20 


27^ 


CH 3 


CH 3 


CH 2 




275 


CK 3 


CH. 


CH 2 




276 


CHj 


CH 3 


CH 2 




277 


CH ? 


CHj 


CH 2 


25 


278 


CH- 


CH 3 


CH 2 




279 


C 2 H 5 


C 2 E 5 


CH 2 




280 


CK, 


CHj 


CH 2 


30 












28l 


C 2 K 5 


C 2 H 5 


CH 2 




282 




CHj 


CH 2 



■CH 2 -0-^o)-Cl 1,2,4-Triazol 
CI 

-CH 2 -0-^^-Cl Pyrazol 



CI 

CI 

CI 

CI 
CI 



CH 2 -CH 2 -0-<^)-Cl Imidazol 



dazol 



1,2,4-Triazcl 
1,2,4-Triazcl 



V 0 "<2> 

i 2 -0-<(o)-Cl 1,2,4-Triazol 

r s "<°> 



CI 



-CCl 2 -CHj 
-CH-<0> 

CHj 

-CH-{o) 
CH, 



-CH— ^5) 
CHj CI 

-CH (C) 

CHj CI 



1,2,4-Triazol 
1,2,4-Triazol 
1,2,4-Triazol 
1,2,4-Triazol 

1,2,4-Triazol 

1,2,4-Triazol 

1,2,4-Triazol 



147-149 
173-181 

140 
73 
117 
145 



86-88 
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15 



20 



25 



30 



283 

2iH 

285 

266 

287 

298 

219 

290 

291 

292 

293 

29« 

295 

296 

297 
298 

299 

300 

301 

302 

303 

301 

305 

306 

307 

308 

309 

310 

311 

312 

313 



C *3 

% 
C 2 K 5 

V 5 



CHj 

C 2»5 

C 2«5 

C 2»5 
C 2 H 5 

C 2*5 
C,H C 



CH 2 
CH, 
CH 2 

c» 2 

CH 2 
CH, 



CH. 


CH, 

3 


CH. 
2 


<* 


CH t 

3 


CH, 
2 




CH 3 


CHj 


C ««5 




CH, 


C 2*5 


C 2 H S 


CH, 


Vs 


C 2 H 5 


CH 2 


C 2 H 5 


C 2 H 5 


™2 


Of, 


CH 3 


CHj 


^3 


CH 3 


CHj 


CH 3 


CH 3 


CH 2 


CH 3 


CH 3 


CH 2 


CH 3 


CH 3 


CH 2 


CH 5 


CH 3 


CH, 


C 2 H 5 


C 2 K 5 


CH 2 


ra 3 


CH 3 


CH, 


CH, 


CH 3 


CH, 




CH 3 


CH 2 


ca 3 


CH, 


CH 2 


CH 3 


CH 3 


CH, 


CH 3 


CH 3 


CH, 


CH, 


CH 3 


CH, 


CH 3 


CH 3 


CH, 


CH 3 




CH 2 



Kon«#ntt 



3-Chlcrbensyl 
'•-Chlorbensyl 

•c 3 . V i 



Cyelehexyl 

Cyelohexyl 

Phenyl 

Phenyl 

Phenyl 

Phenyl 

Phenyl 

Phenyl 



2 
2 

2 
3 
3 
3 
ij 
ti. 
2- 
3- 
3- 
4- 
4- 
2- 
2 



Methylphenyl 
Methylphenyl 
-Methylphenyl 
-Methylphenyl 
•Methylphenyl 
-Methylphenyl 
•Methylphenyl 
'Methylphenyl 
■Chlorphenyl 
'Chlorphenyl 
Chlorphenyl 
Chlorphenyl 
Chlorphenyl 
Fluorphenyl 
Fluorphenyl 



1.2.4-»pU«oi 

Inidatol- 
1.2 t «-**ia W j 

liS.^-Tr'U^l 

Iaidazol 

Imidazo; 

l.2,<uitUsoi 

Pyrazol 

laidazol 

i*2 f <*-?ti«ol 

Pyrazol 

Inidarol 

dazol 

^,5-DiehloriBi- 

Imidazol 

l,2»^Tri*iol 

Pyrazol 

Iraidazol 

laidazcl 
Imidazol 

1,2,^-TriMol 
l>2,U,-Tj.i atol 
Iaidazol 
1,2,^-Triazol 
Imidazol 
l,2,(i-Triazol 
Inidazol 
l f 2,^-?riazol 



w 
II 

Tf 

121*115 
II 

it* 

11**114 



Ho 
162-165 

151 

155-1J6 
131-132 
147-1K9 
117-120 
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Piiysikalische 
Konstante 

(Fp. °C) 



10 



15 



25 



30 



31^ 
315 
316 
317 
313 
319 
320 
321 
322 

323 
32a 

325 
326 
327 
328 

529 
330 
531 
352 
333 
334 
535 
336 
337 
333 
339 
340 

3*1 

3*2 
3* 3 
3«4 

345 



CH 3 

CH 3 
CKj 

C u 3 

ch 3 

c rj 
c.. 3 

CK- 

CH- 

CH 3 

C 2 Hg 

. CH, 

c 2"5 
c 3 

CK3 
C 2 H. 

C 2 H 5 

C 2 H 5 

CH, 

CH 3 

C 2 H 5 

C 2 H 5 

C 2 H 5 

C 2 H 5 



CH, 

ch* 



c... r 



CH 5 
CH 5 
CHj 
CH 3 
CH ; 
CH 3 
CH3 
CH 3 
CH. 

C 2 K 5 
C 2 H 5 



CH, 

C 2 Hg 

C-H 5 
CH, 
CH, 
C 2 H. 
C 2 Hg 
CH, 
C 2 H- 
CH3 
CK 3 
C 2 H 5 
C 2 H 5 
C 2 H 5 
C 2 H 5 



CH 7 

ch" 



3 



CH 2 
CH. 
CK 2 
CH 2 
CH 2 
CH 2 
CH, 
CH 2 
CH. 
CH 2 
CH- 

ch" 



CH T CH 2 

CH 2 

CH 2 

CH 2 

CH 2 

CH, 

CH, 

CH 2 

CH 2 

CH. 

CH- 

CK 2 

CH - 

CH- 

CK- 
c 

CH. 



CH. 
CH. 
CH- 



CH-i 
> 7 



CH- 



3-Fluorphenyl 

3- Pluorphenyl 

4- Fluor?henyl 
4-Pluorphenyl 
3-3ror.phenyl 
2- Jodphenyl 
2-Jodphenyl 

2- Jodphenyl 

3- Cyanphenyl 
3-Cyanphenyl 
3-Cyanophenyl 
3-Cyanophenyl 
2-Nitrophenyl 
2-Nitrophenyl 
2-Nitrophenyl 

2- Nitrophenyl 

3- Nitrophenyl 

3- Kitrophenyl 

4- Nitrophenyl 
^-Nitcophenyl 
3-CPj-phenyl 

3- C? 3 -phenyl 

4 - CP 3 * phenyl 
4-CFj-phenyl 
2,4-Cl 2 -phenyl 
2,4-Cl 2 -phenyl 
2,1-C2 2 -phenyl 
2,4-Cl 2 -phenyl 

2 f 4-Cl 2 -phenyl 

2,ii-Cl 2 -phenyl 

2 ,6-Dif luor- 
phenyl 

2,6-Difluor- 
phenyl 



Inidazol 


105-108 


1,2,4-Triazol 


122-124 


Imidazol 


138-139 


1,2,4-Triazol 


104-105 


1,2,4-Triazol 




Pyrazol 


211-212 


Imidazol 


154-155 


1,2,4-Triazol 


222-223 


Inidazol 


10^-106 


1,2,4-Triazol 


147-149 


Imidazol 


116-118 


1,2,4-Triazol 


126-128 


Imidazol 


127-129 


1,2,4-Triazol 


175-130 


Inidazol 




1,2,4-Triazol 




Inidazol 


146-148 


1,2,4-Triazol 


113-U5 


Imidazol 


97-100 


1 2 4 - Tt ia^ol 

A , b , > i i ^ G> •* V i 


117- 120 


Inidazol 


88-90 


1,2,4-Triazol 


95-97 


Imidazol 


200-202 


1,2,4-Triazol 


160-163 


Pyrazol 


145 


Imidazol 


119 


1,2,4-Triazol 


163 


4 ,5-Dichlorimi- 
dazol 


120 . 


Imidazol 




1,2,4-Triazol 




1,2,4-Triazol 




1, 2,4-Triazol 


165-167 
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R 2 
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346 

317 
348 
349 

350 

351 

352 

353 
354 
355 
356 
357 

353 

359 
360 

361 

362 

363 
364 
365 
366 

367 

363 



C 3 H 7 i 

W 

C 2 K 5 

C 3 H 7 i 

C 2 H 5 

c 2 a 5 

CH, 
CH 3 
CHj 

c 2"5 



C 3 H 7 i CH 2 



C 3 K 7 i CH 2 
C 3 K-i CH 2 
C 2 H 5 CK, 

C,K_i CH. 

j 1 i. 



C 2 K 5 
C 2 H 5 



CH 2 

CH. 



2,6-Difluor- 
phenyl 

Phenyl 

Phenyl 

OCHj 

o^5> 
o^o) 



Puryl-2 
Puryl-2 



c u 
\^ 2** ^ 



CH. 



CH- 

CH, CH 2 P 
CK, (CH 2 ) 3 Furyl-2 
CH 2 Puryl-2 
CH 2 Puryl-2 

3 • ^CH 2 ?uryl-2 

CH 2 Phenyl 

Ch' 

^CH 2 2-Methyl- 
phenyl 



CH 



CH 



CH 



Imidazol 
Imidazol 

1,2^-Triazol 
l,2,4-?riazol 
1,2^-Triazol 
Imidazol 

Imidazol 

1,2,4-Triazol 

Pyrazol 

Imidazol 

1 »2 ,4-Triazol 

1,2^-T-iazol 

1,2^-Triezol 







CH, 

1 > 
"^CK 






CH 3 


CH 3 


2 2,«-Cl p - 

phenyl^ 


l»2,ii-Triazol 






CH, 
^CH 






CH 3 


CH 3 


2 -CH 2 -0-^o)-ci 
CI 


l i2,4-?riazol 


CH 3 




CH 2 


Thienyl-3 


Pyrazol 


C 3 H 7 i 


C 3 H 7 i 


CH 2 


Thienyl-2 


Imidazol 


C 3 H ? i 


W 


CH 2 


Thienyl-2 


lt2,^-Triazol 


C 2 K 5 


C 2 H 5 


CH 2 


2,5-Dimethyl- 


Pyrazol 








furyl-3 


CH 3 


CH 3 


CH 2 


2,5-Dimethyl- 


Pyrazol 








furyl-3 




CH 3 


CH 2 


Furyl-3 


Imidazol 



?^ysikali3cne 
Konstante 

(Fp. °C) 
13<»-135 

125 
130-132 

53 

163-164 
01 

115-116 

01 

110 

66 

89 
104 

85 

104 

130 

108-110 
141 



148-1U9 
130-131 
90-91 

110-111 
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20 



25 



LTd.Nr. 


. R 1 


R 2 

* 


Z 


R* 


A 






CKj 


CH 2 


?uryl-3 


l,2,<i-?riazol 






c rs 


m 




i , c | **• mazox 


371 


CHj 


CK 3 


CH 2 


2~Nethoxy- 


1,2,^-Triaxol 


372 


CHj 


CH 3 


CH 2 


3-Hethoxy- 


1,2,4-Triazol 


373 


CHj 


CH 3 


CH 2 


b-Hethoxy- 
pninji 


l,2,U-?riazol 


37* 


CHj 


CHj 


CHj 


U-Methylthio- 
phenyl 


l,2,U-Triazol 


375 


CHj 


CHj 


CH 2 


2,3»Dichlor- 
phenyl 


1,2,^-Triazol 


37fi 


C g H 5 




CHj 


2,3-Diehlor- 
phenyl 


l,2,<i-T*iazol 


377 


C 2 H 5 


C 2 H 5 


CH 2 


2.5-Dichlor- 
phenyl 


1,2,1-T-iasol 


378 


CHj 


CH, 


CH 2 


3,5-Diehlor- 
phenyl 


l,2,«-Triazol 


XT 0 


un j 


CHj 




3 i 5»ciaethyl~ 
phenyl 


1, 2, *-Tnazol 


380 




CRj 


CH 2 


2-Chlorpjri- 
oyi*3 


1,2, ^*-Triasol 


381 


<: 5 


C,H e 
2 5 


CH. 
2 


2-Chlorpyri- 

<Jyi-3 


1.2. fc-Triazol 


382 


C 2 H 5 


C 2»5 


CH 2 


2,6-Diehlor- 
pyridyl-^ 


Isiidazol 


383 


C 2 H 5 


C 2 H. 


CH 2 


2,6-Diehlor- 
pyridyl-4 


1,2,4-Triazol 


381 


CHj 


CHj 




2,*i-Dichlor- 
pyrimidyl-5 


l,2,i»-Triazol 


385 




CHj 


CH 2 


CHj jO 


1,2,4-Triazol 


386 


C 2 H 5 


C 2 H. 


CH 2 




1, 2, H-Triazol 



Physikaliaehe 
Konatante . 

(?P. °C) 



120-122 
126-127 



30 



35 



BNSOOCID: <EP 0013360A2J_> 



00)3360 

BASF Aktiengesellschaft . *i 

0.2. OO50/033579 



Tabelle V 



n - 1 



Lf d.Np 



10 



15 



20 




390 


CH 3 


CH3 


H 


391 


CH 3 


CH 3 


H 


392 


C 2 H. 


c 2 :-: 5 


K 


393 




C 2 h 5 




391 


C 2 Hg 


c 2 h 5 


H 


395 




CH. 


H 


396 






H 


397 


C 2 H. 


c 2 ~_ 


H 


393 


C.K 5 


C 2 H 5 


H 


399 




CH, 


H 


400 


CH 3 


CH 3 


H 


101 


C 2 H 5 


C 2 H 5 


H 



Ch\, 



Phenyl' 



phenyl 
-CH 2 0CH, 

•CH^o) 



Physikalische 
Xor.stante 

(Fp. ° C ) 

^^-Triazol 

2-Methylir.ida- 133-135 

2-Ethylimica- 138-139 
20I 

Pyrazol 7 ^ 76 

Inidazol 75-77 



CH 2 -CH=ChV3) 



CH 2 

CH 2 
CH- 



CH 2 
CH, 



-CH 



E=CH^c) 



n D 2 = 1.5983 



"CH 2 -CH 2 
-CH 2 -CH2- 

3 -Methyl - 

isoxazo- 

lyl-5 

3-i'lethyl- 
isoxaso- 

iyi-5 

°"<2) 
0-<O> 

-0-<0> 



Inidazol 

1 -»2,i|-Triazol 75-76 
L-nidazol 

1,2, ^-Triazol 89-91 

Imicazol " 97 . 53 

^2^-Triazol 121-122 



dazol 

2-Isopropyi- 

^,5-dimethyl- 

inidazol 

2-Methylirai. 
dazol 



82-33 
01 

93-100 



30 



35 



BNSOOCID: <EP OO13360A2. 



0Q1336f 



BASF Aktiengesellsehaft 



10 



15 



20 



25 



30 



'Die neuen Wirtcstoffe zeigen eine stsrfce fun C itoxlsche Wiric- 
sar.keit gegen phy tophathogene Pilze, insbesor.dere aus dcr 
Klasse der Phy corny oeten. Die neuen Verbindungen sir.c dcher 
beispielsweise geeignet zur Bekampf unrc von echten Mehltau- 
pilzen und Rostpilzen, z.B. in Getreide, Phytophthorc 
infestans an Tomaten und Kartoffeln, Phytophthora parasi- 
tica an Erdbeeren, Phytophthora castorurs an Apfeln, 
Pceudoperonospora cubensis an Gurken, Pseucoperonospora 
hu"i-l i an Koofen, Percnospora destructor an Zv:iebeln, 
Peronospors tabacin: an Tabak, PUcrscpars viticola an P.e- 
ben, Flasmopare halstedii an Sonnentlurren, Sclorospora 
macrospora an Mais, Eremia lactucae an Salet, Rhizopus 
nigricans an Ruben. Die fungiziden Mattel enthalten 0', 1 
bis 95 % (Gewichtsprozent ) Wirkstoff, vorzugsveise 0,5 
bis 90 i. Die Aufwandmengen liegen je nach Art des ge- 
vrilnschten Effektes zwischen 0,1 und 5 kg Wirkstoff je ha. 
Ein Teil der Virkstoffe zeigt kurative Eigenschaf ten, d.h. 
die Anwendung der Mittel kann noch nach erfolgter Infekticn 
<ier Pflansen durch die Krankheitserreger vorgenoramen 
werden, urn einen sicheren Bekampf ungserfolg zu erzielen. 
Darilber hinaus sind viele der neuen Verbindungen systemisch 
wirksam, so dafi iiber die Wurzelbehandlung auch ein Schutz 
oberirdischer Pflanzenteile moglich ist. 

Als Vergleichsmittel wurde in den folgenden Beispielen 
der bekannte Wirkstoff 




Verbindung A 



vervendet . 
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Die erfindungsgemSAen Wirkstoffe konnen auch zusammen mat 1 
anderen Wirkstoffen, z.E. Herbiziden, Insektiziden, Wachs- 
tumsregulatoren und Pungiziden Oder auch mit Diingemitteln 
vermischt und ausgebracht werden. In vielen Fallen erhait 
nan bei der Mischung rait Fungiziden auch eine Vergrofierung 
des fungiziden Wirkungsspektrums; bei einer Anzahl dieser 
Fungizidmischungen treten auch synergistische Effekte auf, 
d.h. die fungizide Wirksamkeit des Kombinationsproduktes 
ist grofier als die der addierten Wirksamkeiten der Einzei- 
koraponenten. Eine besonders giinstige Vergroflerung des 
Wirkungsspektrums wird mit folgenden Fungiziden erzielt: 

Manganathylenbisdithiocarbamat 
Mangen-Zinkathylenbisdithiocarbamat 

Ammoniak-Komplex von Zink-(N t N-athylen-bis-dithio=arbamat ) 
N-Trichlormethylthio-tetrahydrophthalinid 
N-Trichlormethyl-phthalimid 
5-fithoxy-3-trichlorraethyl-l, 2,3-thiadiazol 
2-Methoxycarbonylamino-benziraidazol 
20 2-Rhodanmethylthiobenzthiazol 
1 , ^-Dichlor-2, 5-dimethoxybenzol 

2,3-Dichlor-6-methyl-l,ii-oxathiin-5-carbonsaureanilid 

2- Methyl-5,6-dihydro-4-H-pyran-3-carbonsSure-anilid 
2 j ^ , 5-Triraethyl-f uran-3-carbonsaureanilid 

25 2-Methyl-furan-3-carbonsSureanilid 

2,5-Dimethyl-furan-3-carbonsSurecyc lohexylamid 

N-Cyclohexyl-N-methoxy-2,5-diinethyl-furan-3-carbonsaure- 
amid 

5-Methyl-5-vinyl-3- (3 , 5-dichlorphenyl ) -2 , 4-dioxo-i , 3- 
30 -oxazolidin 

3- (3,5-Dichlorphenyl)-5-methyl-5-methoxyraethyl-i,3-oxa-' 
zolidin-2 , 4-dion 



Die folgende Liste von Fungiziden, mit denen die erfindungs- 
35 gemaBen Verbindungen korabiniert werden kSnnen, soli die 
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Kombinationsmoglichkeiten erlautern, nicht aber einschran- "* 
ken. 

Pungizide, die mit den erf indungsgemafien Wirkstoffen kon- 
5 biniert werden kSnnen, sind beispielsweise: 

Dithiocarbamate und deren Derivate, wie 
Perricimet hyldi thiocarbamat 
Zinkdimethyldithiocarbanat 
10 Zinkathylenbisdithiocarbanat 
Tetramethylthiurandisulf ids 
Zink-CN^N-propylen-bis-dithiocarbamat ) 

Anaoniak-Komplex von Zink- (N,N' -propyl en-bis-dil hi-, carba- 
mat ) und 

15 N ,N » -Polypropylen-bis- ( thiocarbamoyl )-disulf id 
Nitroderivate , wie 

Dinitro- ( 1-methylheptyl )-phenylcrotonat 
2-sec .-Butyl-4 6-dinitrophenyl-3 , 3-dimethylacrylat 
20 2-sec. -Butyl-4,6-dinitrophenyl-isopropylcarbonat 

heterocyclische Strukturen, wie 

2-Heptadecyl-2-iraidazclin-acetat 

2 , 4 -Dichlor-6- ( o^chloranilino ) - s -triazin 

25 0, O-Diathyl-phthalimidophonothioat 

5-Amino-l-(bis-(diaethylamino)-phosphinyl )-3-phenyl- 
-1,2,4-triazol) 

2, 3-Dicyano-l, 4-dithiaanthrachinon 

2-Thio-l,3-dithio-(4,5-b)-chinoxalin 

30 1- (Butylcarbamoyl )-2-benzimidazol-carbanunsaureinethyI- 
-ester 

1-(2-Chlorphenylhydrazono)-3-methyl-5-isoxazolon 
Pyridin-2-thio-l-cxid 

8-Hydroxychinolin szw. dessen Kupfersalz 

35 2,3-Dihydro-5-carboxanilido-6-!nethyl-i f Jj-oxathiin-1.il- 
^--dioxid 
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"2,3-Dihydro-5-carboxanilido-6-methyl-i^-oxathiin 
2-(Puryl-(2) )-benzimidazol 

Piperazin-1 , 4-diylbis- (i- ( 2, 2, 2-trichlor-athyl )-rormamid 

2- (Thiazolyl-(H)-benziraidazol 

5-Butyl-2-dimethylamino-4-hydroxy-6-methyl-pyrimidin 
Bis-(p-chlorphenyl)-3-pyridinjnethanol 

l,2-Bis-(3-athoxycarbonyl-2-thioureido)-benzol 

l,2-Bis-(3-methoxycarbonyl-2-thioureido)-benzol 
sow.ie verschiedene Fungi zide, wie 

Dodecylguanidinac etat 

3- (3-(3,5-Dimethyl-2-oxycyclohexyl)-2-hydroxyathyl)-gi u ta>- 
imid 

Hexachlorbenzol 

N-Dichlorfluormethylthio-N'^'-diniethyl-N-phenyl-schwefel- 
15 saurediamid 

2.5- Dimethyl-furan-3-carbonsaureanilid 
2-Methyl-benzoesaure-anilid 
2-Jod-benzoesaure-anilid 

l-(3,4-Dichloranilino)-l-for m yl am ino-2,2,2-trichlor a than 

2.6- Dimethyl-N-tridecyl-morpholin bzw. dessen Salze 

2,6-Dimethyl-N-cyclododecyl-morpholin bzw. dessen Salze 

l-(^Chlorphenoxy)-3,3-dimethyl-i-(iH-i, 2) /i-triazol-l- y i)- 
-2-butanon 

l-(A-Chlorphenoxy)-3,3-dimethyl-l-(iH-l,2,4-triazol-l- y i). 
25 -2-butanol 

cC-(2-Chlorphenyl)^-(H-chlorphenyl)- 5 -p y rimidin-methanol. 

Die neuen Wirstoffe werden beispielsweise in Form von 
direkt versprilhbaren LSsungen, Pulvern, Suspensionen, auch 
hochprozentige wafirige, olige Oder sonstige Suspensionen 
oaer Dispersionen, Emulsionen, Oldispersionen, Pasten, 
Staubemitteln, Streumitteln, Granulaten durch VersprUnen 
Vernebeln, Verstauben, Verstreuen Oder Giefien angevendet 
Die Anwendungsformen richten sich ganz nach den Verwendungs- 
zwecken; sie sollten in jedem Fall moglichst die feinste 
uVerteilung der neuen Wirkstoffe gewahrleisten. 



20 



30 



3S 
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'Zur Herstellung von direkt versprtobaren LSsun^en, Eaulr 
sionen, Fasten und Oldisper-sionen konunen Mirserilolfrak- 
tionen von mittlerem bis hohem Siedepunkt, vie Kerosi.n 
Oder DieselSl, ferner KohienteerOle usw. f sowie tJle pflan*- 
lichen oder tierischen Ursprungs, alishatisehfc. 
und aromatisehe Kohlenwasaerstof fe, zuui Eeissiei flen-n'. 
Toluol, Xylol, Paraffin, Tetrahydronaphthaii.n. aJk/lWte 
Naphthaline oder deren Derivate a.B. Methanol, Kthanol, 
Propanol, Butanol, Chloroform, Tetrachlorkohlenstoff / 
Cyclohexanol, Cyclohex*n~.n : Chicrbenzo?. , is^phcron v.w^ 
stark polare Losungaraittel, vie s.B. Dimethyl forsaaid , 
Dimethylsulfoxid, N-Methylpyrrolidon. Nasser USWe 5ri 5e ;, 
t^acht . 



10 



15 



20 



WSflrige Anvendungsforaen *3:anen aus Emulsions kcnzent-ate.-., 
Pass^n oder netzbaren Pulv,r.i (Sprit zpulvern) , 01dif.pe-- 
sionen iurch Zusatz v*n W^s .c-r ber*itet verd*A. 2 Uf r^w- 
stellung von Eoulsienen.. ? sten oder Hldispersionen ko*r«H 
cie Substanzen a Is solehe c«; 9 r in einem 01 oder W*ung*- 
mittel gelost, aittels Hetz-, Haft-, Dispergier- oder 
Eniulgiermittel in Wasser homogsnisiert werden. Es k&nneu 
aber auch aus wirkaamer Subatans, Nets-, Haft-, Dispergier- 
oder Emulgiermittel und eventuell Losungsmittel oder 01 
beatehende Konzentrate hergestellt werden, die zur Verdtln- 
25 nung mit Wasser geeignet sind. 

Als oberflSchenaktive Stoffe kommer. in Setracht: 
Alkali-, Erdalkali-, Ammoniumsalze von Ligninsulfonsaure . 
Naphthalinsulfonsauren, Phenolsulf onsaure, Alkylarylsulfo- 
nate, Alkylsulfate , Alkyl sulfonate, Alkali- und Erdalkali - 
salze der Dibutylnaphthaiinsuifonsaure, Laurylathersulftt 
^ectalkoholsulfati, retcsaure Alkali- und Erda.^ 
* &lze su*fatierter .^xsce^ole, .v.Ttaoecar.ol*, .. 

35 K _ .... c . j,... ... 

i .... *_ . .... . . ,t i; »•'«*«• ! ••« • -! 



30 
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Naphthalinderivaten rait Formaldehyd, Konder.sationsprodukte 
des Naphthalins bzw. der Naphthalinsulfonsauren mit Phenol 
und Formaldehyd, Polyoxyathylen-octylphenoiather , athoxy- 
liertes Isooctylphenol-, Octylphenol-, Nonylphenol, 
5 Alkylphenolpolyglykoiather, Tributylphenylpolyglykoiather , 
Alkalarylpolyatheralkohole, Isotridecylalkohol, Fett- 
alkohoiathylenoxid-Kondensate, athoxyliertes Rizinusol, 
Polyoxyathylenalkylather, athoxyliertes Polyoxypropylen, 
Laurylalkoholpolyglykoiatheracetal, Sorbitester, Lignin, 
10 Sulfitablaugen und Methylcellulose. 

Pulver, Streu- und Staubemittel kcinnen durch Mischen oder " 
gemeinsames Vermahlen der wirksamen Substanzen mit einem 
festen Tragerstoff hergestellt werden. 

15 

Granulate, z.B. Umhiillungs-, ImprSgnierungs- und Hcmogen- 
granulate, konnen durch Bindung der Wirkstoffe an feste 
Tragerstoffe hergestellt werden. Feste Tragerstoffe sind 
z.B. Mineralerden wie Silicagel, Kieselsauren, Kieselgele, 

20 Silikate, Talkum, Kaolin, Attaclay, Kalkstein, Kreide, 

Talkum, Bolus, LQB, Ton, Dolomit, Diatomeenerde , Calcium- 
und Magnesiumsulfat, Magnesiumoxid, gemahlene Kunststoffe, 
Dilngeraittel, wie z.B. Ammoniumsulf at , Ammoniumphosphat, 
Ammoniumnitrat, Harnstoffe und pflanzliche Produkte, wie 

25 Getreidemehle, Baumrinden-, Holz- und NuSschalenmehl , 
Cellulosepulver und andere feste Tragerstoffe. 

Beispiel k 



Fungizide Wirksamkeit gegen Plasmopara viticola an Reben 

Blatter von Topfreben der Sorte Mailer-Thurgau werden mit 
waflrigen Dispersionen, die 80 % (Gev.2) des zu prttfenden 
Wirkstoffes und 20 % Natriumligninsulfonat in der Trocken 
substanz enthalten, besprQht. Es werden 0,1- und 0,05 Jig 
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Spritzbriihen (bezogen auf die Trockensubstanz) verwendet. 1 
Nach dem Antrocknen des Spritzbelages werden die Blatter 
mit einer Zoosporenauf schwemmung von Plasmopara viticola 
infiziert. Die Pflanzen kommen dann zuerst fQr 16 Stunden 
5 in eine vasserdampf ges£t tigte (feuchte) Kammer bei 20°C 
und anschlieSend 8 Tage in ein GewSchshaus mit Temperatu- 
ren zwischen 20 und 30°C. Nach dieser Zeit werden die Pflan- 
zen zur Eeschleunigung und Verstarkung des SporangientrS- 
gerausbruches abermals wShrend 16 Stunden in der feuchten 
10 Kamner aufgestellt. Dann erfolgt die Beurteilung des Blatt- 
befalls auf den Blattunterseiten. Als Vergleich dienen un« 
behandelte infizierte Kontrollpf lanzen. 



15 



20 



25 



30 



35 
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10 



15 



20 



25 



30 



0 kein Befall, abgestuft bis 5 Totalbefall 
Wirkstoff Biatth^f.n „_ .. 





... Siger 


SpritzbrClhi 




0 1 




0,05 


1 70 

1/0 


1 




2 


1 7Q 


1 




2 


1 Q7 
103 


1 




2 


189 


1 




2 


194 


1 




2 


196 


1 




2 


197 


1 




2 


199 


0 




1 


tUl 


0 




0 


204 


1 










2 


240 


0 




1 


244 


1 




2 


n it C 

246 


1 




2 




1 




2 


<i po 


0 




0 


262 


0 




0 


276 


0 




1 


2 77 


0 




1 


298 


1 




2 


302 


0 




0 


304 


0 




0 


347 


0 




1 


373 


1 




2 


37^ 


1 




2 


> (bekannt) 


2 




3 


ontrolle 


5 







(unbehandelt ) 
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feispiel 5 

Pungizide Wirksamkeit gegen Phytophthora infestans an 
Tonaten 

5 

Blatter von Tomatenpf lanzen der Sorte "Professor Rudloif u 
werden mit vaftrigen Suspensionen, die 80 % (Gew.l) des zu 
prQfenden Virkstoffes und 20 i Natriumligninsulfonat in 
der Trockensubstanz enthaiten, besprUht. Es wird eine 

K) 0,J Sige Spritzbriihe (berechnet auf die Trockensubstanz) 
vervendet. Nach dem Antrocknen des Spritzbelages werden 
dit Blatter nit einer Zoosporenauf schwenuaung des Pilzes- 
Fhytcphthora infestans infiziert. Die Pf lanzen werden darc 
in einer vasserdampfgesSttigten Karaner bei Teraperaturen 

15 zviaehen 16 und l8°C aufgestellt . Nach 5 Tagen hat sich 
die Krankheit auf den unbehandelten, jedoch infizierten 
Xontrollpf lanzen so stark entwiskelt, dafi die fungizide 
Wirksamkeit der Substanzen beurteilt werden kann. 

20 0 kein Befall, abgestuft bis 5 Totalbefall (Kontrolle) 

Wirkstoff Befall der Blatter nach Spritzung 

mit 0,1 Jiger Sprit zbruhe 

25 200 2 

" 201 2 

250 2 

256 0 

261 ! 

270 0 

276 2 

316 0 

30 3 32 ! 

365 0 

368 ! 
395 



35 



Kontrolle (unbehandelt ) 5 
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"Beispiel 6 



Man vermischt 90 Gewichtsteile der Verbindung 1 mit 
10 Gewichtsteilen N-Methyl-o^pyrrolidon und erhalt ei 
5 Mischung, die zur Anwendung in Form kleinster Tropfen 



10 



15 



20 



30 



Beispiel 7 

20 Gewichtsteile der Verbindung 2 werden in einer M<schun 8 
gelost, die aus 80 Gewichtsteilen Xylol, 10 Gewichtste^ »n 
des Anlagerungsproduktes von 8 bis 10 Mol Xthylenoxid 
an 1 Mol Olsaure-N-mono-Sthanolamid, 5 Gewichtsteilen 
Calciumsalz der Dodecylbenzolsulfonsaure und 5 Gewichts- 
teilen des Anlagerungsproduktes von 40 Mol Xthylenoxid 
an 1 Mol Ricinusol besteht. Durch AusgieSen und feines 
Verteilen der Losung in 100 000 Gewichtsteilen Wasser er- 
halt man eine vaBrige Dispersion, die 0,02 GewiehtSDrozent 
des Wirkstoffs enthalt. 

Beispiel 8 



20 Gewichtsteile der Verbindung 2 werden in einer Mischung 
gelost, die aus ho Gewichtsteilen Cyclchexanon, 30 Ge- 
25 wichtsteilen Isobutanol, 20 Gewichtsteilen des Anlagerunss- 
produktes von 7 Mol Xthylenoxid an 1 Mol Isooctylohenol ~ 
und 10 Gewichtsteilen des Anlagerungsproduktes von 40 Mol 
Athylenoxid an 1 Mol Ricinusol besteht. Durch EingieiJen ' 
und feines Verteilen der LSsung in 100 000 Gewichtsteilen 
Wasser erhalt man eine vaBrige Dispersion, die 0,02 Ge- 
wichtsprozent des Wirkstoffs enthSlt. 



Beispiel 9 

35 20 Gewichtsteile der Verbindung 2 werden in ei 



ner Mischung 
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Selcist, die aus 25 Gewichtstoilsn Cyeloh-anoi, 55 Gevrichts 
teilen einer Mineralolfraktion von Siedepunkt 210 bis 
280°C und 10 Gewichtsteilen des Anlagerur.gsproduktes von 
*0 Mol Xthylenoxid an 1 Mol RicinuscJl besteht. Duroh Ein- 
5 gieSen und feines Verteilen der Losung ir. 100 000 G-awic?>ts- 
teilen Wasser erhait man eine wSflrige Dispersion, die 
0,02 Gewichtsprozent des Wirkstoffs enth&lt. 

Seispiel 10 

10 

20 Gewichtsteile des Wirkstoffs 2 werden rait 3 Gewichtstei- 
len des Natriumsalzes der Diisobutylnaphthalin-^sulfonsau- 
re ; 17 Gewichtsteilen des iN-atriuaisalzes einer- li^r.insuirun- 
saure aus einer Sulf it-Ablauge und 60 Gewichtsteilen pul- 
15 verformigem Kieselsauregel gut verraischt und in einer Hamme 
muhle vermahlen. Durch feines Verteilen der Mischung in 
20 000 Gewichtsteilen Vasser erhalt man eine Spritzorilhe, 
die 0,1 Gewichtsprozent des Wirkstoffs enthalt. 

20 3eispiel 11 

3 Gewichtsteile der Verbindung 1 werden rait 97 Gewichtstei- 
len feinteiligem Kaolin innig vermischt. Man erhSlt auf 
diese Weise ein Staubemittel , das 3 Gewichtsprozent des 
25 Wirkstoffs enthSlt. 

Beispiel 12 

30 Gewichtsteile der Verbindung 2 werden mit einer Mischung 
30 aus 92 Gewichtsteilen pulverformigem Kieselsauregel und 

8 Gewichtsteilen Paraf final, das auf die Oberflache dieses 
Kieselsauregels gesprilht wurde, innig verraischt. Man erhait 
auf diese Weise eine Aufbereitung des Wirkstoffs mi:, .juter 
HaftfShigkeit. 
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10 



15 



" Beispiel 13 i 

ho Gewichtsteile des Wirkstoffs 1 werden mit 10 Teilen 
Natriumsalz eines Phenolsulf onsaure-Harnstof f-Formaldehyd- 
-Kondensats, 2 Teilen Kieaelgel und 48 Teilen Wasser innig 
vermischt. Man erhalt eine stabile waftrige Dispersion. 
Durch Verdiinnen mit 100 000 Gewichtsteilen Wasser erhalt man 
eine wSflrige Dispersion, die 0,04 Gewichtsprozent Wirkstoff 
enthSlt. 

Beisoiel 14 

20 Teile des Wirkstoffs 2 werden mit 2 Teilen Calciumsalz 
der Dodecylbenzolsulfonsaure, 8 Teilen Fettalkohol-poly- 
glykolather, 2 Teilen Natriumsalz eines Phenol-Harnstoff- 
-Formaldehyd-Kondensats und 68 Teilen eines paraffinischen 
Mineralols innig vermischt. Man erhalt eine stabile olige 
Dispersion. 

20 Beispiel 15 

a) Man lost l4o,5 g (1 Mol) Benzoylchlorid in 200 ml Ligro- 
in und tropft anschlieflend bei 5 bis 10°C eine Losung 
von 133 g (1 Mol) N-Methylen-2,6-dimethylanilin in 
25 Toluol zu. Nach 14 Stunden ROhren bei 25°C wird der 

ausgefallene Feststoff durch Absaugen isoliert. Nach 
Trocknen im Vakuum erhJLlt man 215 g (79 2) N-Chlor- 

methyl-N-benzoyl-2,6-dimethylanilin mit Pp. I33°c, 
Forme 1: 

30 



35 
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In analoger Weise wurde N-Chiormethyl-N-benzoyl-2, 6- 
-di&thylanilin vom Fp. 98 bis 99°C erhalten. 

b) Eine Losung von 5^,7 g (0,2 Mol) N-Chlornet hyl-N- 

benzoyl-2,6-dimethylanilin in 250 ml Tetrahydrof uran 
wird bei 5 bis 10°C zu einer Suspension von 13,8 g 
(0,2 Mol) Triazoi in 100 ml Tetrahydrofuran unci 
20,2 g (0,2 Mol) Triathylamin zugetropft. Nach 16 St^- 
den Riihren bei Raumtemperat ur (25°C) wird vom abge- 
schiedenen Triathyl-amnoniumhydrochlorid abf iltriert. 
Nach Abziehen des Losungsmittels wird der aus dem 
Filtrat isolierte Pest3toff in 250 ml CH 2 C1 2 gelSst 
und rait 100 ml 5 ?iger (Gew.S) Sal zs Sure ausgeschUt- 
telt. Die organische Phase wird nach Trocknung Clber 
NajSO^ eingeengt; der verbleibende RQckstand wird aus 
Toluol/Ligroin (3 : 2) umkristallisiert. . 



15 



20 



Man erhalt 44,6 g (73 5) N- (Triazolylmethyl )-N-benzoyl- 
-2, 6-dimethylanilin der Formel 



30 




mit Schmeizpunkt 135°C 

In gieicher weise wurae N- (Triazolylmethyl)- *i- benzoyl 
-2,6-diachylanilin hergestellt, Fp, 112-115°C. 
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n Beispiel 16 •> 

a) Zu einer L3sung von 51,4 g (0,2i| Hoi) 2,6-Dichlor- 

-pyridin-4-carbonsaurechlorid in 250 ml Toluol tropft 
5 man 38,6 g (0,21 Mol) N-Methylen-2,6-diathylanilin*. 

Durch Kuhlung mit einera Vasserbad wird die Reaktions- 
temperatur bei 35-10°C gehalten. Nach 10-stilndigem 
RUhren wird das Toluol im Vakuum abgezogen (Rotations- 
verdampfer) und der verbleibende Rilckstand rait Ligroin 
10 durchgeriihrt. Man erhalt nach Absaugen und Trocknen 

67 g (75 %) des N-Chlormethylanilids folgender Struk- 
tur mit Schnelzpunkt 79-80°C. 

/ C 2 H 5 

15 /— ( / CH 2 C1 



25 



30 



35 



L 



c ^ Hi 

20 b) Eine Mischung aus 22,3 g (0,06 Mol) dieses N-Chlor- 
methylanilids und 9 g (0,132 Mol) Imidazol in 100 ml 
Toluol wird 1 Stunde am Ruckf lufikilhler zun Sieden 
erhitzt. AnschlieBend wird heiS filtriert. Nach Ab- 
kUhlen des Filtrats isoliert man daraus einen Fest- 
stoff , der aus einer 1 : 1-Mischung von Ligroin und 
Toluol umkristallisiert wird. 
Ausbeute nach Umkristallisation: 11 g (J46 %) 
Schmelzpunkt : 120-122°C. 



C 2 H 5 /-n 

(o}-\ r Jr 

C 2 H 5 ° M C1 
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N-substituiertes Carbonsaureanilid der Formel 



\ 2 II 

R 0 



C-R 



worin 



Vasserst&ff, Aikyl , C^C^-Alkoxy oder 



Wasssrscof f, C. -■Jj.-Alrfyl o-ier Halogen, 



l 5 - Methyl oder Chlor 3 



S^g^benenfallo cf.- cder mehrfach durch Halogen 
sub * titaier - eS -i-^-Aikyl, C 2 -C b -Alkenyi, 
segsbenenfails eir./ach oder mehrfach durch Halo- 
i-en i-i Fher.yirir.g cuostituiertes Styryl, 
20 C 3"^5--:/cicaikyl, ienzyl oder 1-PhenylSthyl 

au/ler Monohalopenacetyl bedeutet 
oder R gegebener.falls durch Methyl, Fluor, 
Chlor, Brom, Jca, Cyan, Nitro, Trif luormethyl , 
Methoxy oder Methylthio, ein- oder zweifaeh 
25 substituiertes Phenyl, oder einen segebenenfalls 

durch Methyl cder Halogen substituierten 5- ocer 
5-?riiecriger t heterocyclischen Rest mit 1 oder 2 
Heteroatomen bedeutet 

3q oder R den Rest -CH 2 -Y cder -CH-Y bedeutet, 

wobei Y C 1 -C 7 -Alkoxy, C^-Alkylthio, 
:der gegebenenfalls ein- oder ir.ehrfach durch 
r-lor, v-r hyl cder Trifl.craethyl =utsti >>. ' 
?nencxy caer f r-invit.-.i : .>ec-- , 

35 " 1 '" r ? * d * a ? — - ~* becJ^set, <v 0 bei 

X Sausrstsff cder Schwefel und 
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R^ Cj-Cg-Alkyl, Cyclohexyl oder gegebenenfalls 1 
ein- Oder mehrfach durch Fluor, Chlor, Brom, 
Trifluormethyl, Methyl, Nitro, Xthyl, Isopropyl, 
tert. -Butyl, Methoxy oder. Methylthio substitu- 
iertes Phenyl bedeutet, 

die Reste -CH 2 -, -CH 2 -(CH 2 ) m -, -CH 2 -CH- oder 



CH^ 



-CH-CK 2 - bedeutet, 
10 m CHj 

m 1 oder 2 bedeutet und 



A gegebenenfalls durch Methyl, Athyl, Isopropyl, 

Nitro, Chlor oder Brom ein- oder mehrfach substi- 
15 tuiertes Pyrazol, Imidazol oder 1 , 2 , 4-Triazol 

bedeutet und 

n 0, 1 oder 2 bedeutet, 

20 sowie deren Saureaddit ionsprodukte und Metallsalzkom- 

plexverbindunpcen. 

2. Fungizid, enthaltend ein N-substituiertes Carbonsaure- 
anilid der Formel 

25 



(I) 



30 




worm 
R 1 



Wasserstoff, C^C^Alkyl, C^C^-Alkoxy oder 

Halogen, 
2 

35 R Wasserstoff, C -C^-Alkyl oder Halogen, 
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10 



15 



20 



25 



30 



35 
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R- 5 Methyl oder Chlor, 

R gesebenenfalls ein- oder mehrfach durch Halocen 
substituiertes C^Cg-Alkyl, C^C^-Alkenyl , 
gegebenenfalls einfach oder mehrfach durch Halo- 
gen im Phenylring substituiertes Styryl, 
C-j-C^-Cycloalkyl, Benzyl oder l-Phenyliithyl 
auSer Monohalosenacetyl bedeutet 
oder R" seeebenenf alls durch Methyl, Fluor, 
Chlor, P.ron, Jod , Cyan, Nitro, Tri fluornethyl , 
Methoxy oder Methylthio, ein- oder zveifach 
substituiertes Phenyl, oder einen segebenenf alls 
durch Methyl oder Halogen sutastituierten 5- oder 
6-gliedrigen hsterocyclischen Rest mit 1 cder 2 
Heteroatoir.en bedeutet 

. CHj 
oder ?r dep. Pest -CK 2 -Y oder -CH-Y bedeutet, 
wobei Y C 1 -C T -Alkcxy* c^C^-Alkylthio, 
oder rregebenenfalls ein- oder nehrfach durch 
Chlor, .'lethyl oder Trif luormethyl substituiertes 
Phencxy oder Phenylthio bedeutet, 
oder R* 1 den Rest -X-R 5 bedeutet, wobei 
X^Sauerstcff oder Schv;efel und 
*° C.-C.-Alkyl, Cyclohexyl oder fregebenenfalls 
ein- oder mehrfach durch Fluor, Chlor, Brom, 
Trifluor-ethyl, Methyl, Nitro, Athyl, Isopropyl, 
tert. -Butyl, Methoxy oder Methylthio substitu- 
iertes Phenyl bedeutet, 

S die Reste -CH.,-, -CH 2 -(CH 2 ) m -, -CH 2 -CK- oder 

CH, 

-CK-CK,- bedeutet, 
CH, 

m 1 oder 2 bedeutet und 



j 
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gegebenenfalls durch Methyl, Athyl, Isooroovl 
Nitro, Chlor oder Brom ein- oder nehrfach substi- 
tuiertes Pyrazol, Imidazol oder l, 2,4-Triazol 
bedeutet und 

0, 1 oder 2 bedeutet, 



0 



sowie deren Saureadditionsprodukte und Metallsalzkom- 
plexverbindun^en. 

3. Fungizid, enthaltend einen festen oder fia Ss i gsn Tra- 
gerstoff und ein N-substituiertes Carbonsaureanilid 
der Forrael 

> R" 

(H 3 ) n ( /"A 

R" 0 



worin 
R 1 

,2 



Wasserstoff, ^-C.-Alkyl, C^C -Alkoxy oder 
Halogen, 

R" Wasserstoff,- C^-Alkyl oder Halogen, 
R ( Methyl oder Chlor, 

gegebenenfalls ein- oder mehrfach durch Halogen 
substituiertes Cj-Cg-Alkyl, C 2 -C ft -Alkenvl, 
gegebenenfalls einfach oder mehrfach durch Halo- 
gen ira Phenylring substituiertes Styryl, 
C 3 -C 6 -Cycloalkyl, Benzyl oder 1-Phenylathyl 
auiSer Monohalogenacetyl bedeutet 
oder R gegebenenfalls durch Methyl, Fluor, 
Chlor, Bron, Jod, Cyan, Nitro, Trif luormetnyl, 
Methoxy oder Methylthio, ein- oder zweifach 
substituiertes Phenyl, oder einen gegebenenfalls 
durch Methyl oder Halogen substituierten 5- Oder 
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6-gIiearigen heterocyclischen Rest mit 1 oder 
Hsteroatcmen bedeutet 

Oder R den Rest -CH 2 -Y Oder -CH-Y bedeutet, 
5 wobei Y (^-^-Alkoxy , t^-L^-Axkylthio , 

Oder gegebenenraxis ein- oaer mt^x xacii dure.-; 
Chlor, Methyl ocer Trii'iucrneLrjyi sucsfcicuier *es 
Phenoxy oder Phenylthio bedeutet, 
oder P. den Rest -X-hr bedeutet, v/obei 

10 X Sauerstoff cder Schwefel una 

^ C l" C 6" Alkyl » Cyclohexyl oder gegebenenf alxs 
ein- oder mehrfacn durch Fluur, Chlor, Brom, - 
Trifluoraetnyi, M&tfcyl, riitro, Kthyl, Itopre P yl, 
tert. -Butyl, Mer.hoxy Oder Methyl thio yucstitu- 

15 iertes Phenyl ceaeutet, 

Z die Reste -Crij-. -JH^- (CH 2 ) p - J • -CH 0 -CH- oder 

-CH—JHj- beueutecj 
20 CH 3 

m 1 oder 2 bedeutet una 

A gegebenenf alls durch Methyl, Sthyl, Isopro^yl, 

Nitro, Chlor oder Brom ein- oder mehrfach substi- 
25 tuiertes Pyrazol, Imidazol oder 1, 2, ^-Triazol 

bedeutet and 

n C, l oder 2 bedeutet, 

30 sowie deren SSureadditionsprodukte und Metailsalzkon- 

piexverbindungen . 



35 
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Verfahren Zur Herstellung eines Pungizides, dadurch 
gekennzeichnet , dafi man einen festen oder fiussi^n 
Tragerstoff vermischt mit einem N-substituierten° 
Carbonsaureanilid der Pormel 



\ O II 



(I) 



2 

R 0 



worin 



a 2 



Wasserstoff, 0 -c, -Aiwi r -r ah. 

1 u i| «J.Kyi, o 1 -c,-Alkoxy oder 

Halogen, 

15 Wasserstoff, C^C^-Alkyl oder Halogen, 

Methyl oder Chlor, 
R • gegebenenf alls sin- oder mehrfach durch Halogen 
substituiertes Cj-Cg-Alkyl, C^-Alkenvl , 
gegebenenfalls einfach oder mehrfach durch Halo- 
20 g6n lrn Phen ylring substituiertes Styryl, 

C 3 -C 6 -Cyclcalkyl, Benzyl oder 1-Phenylathyl 
aufier Monohalogenacetyl bedeutet 
oder R gegebenenfalls durch Methyl, Fluor 
Chlor, Brom, Jod, Cyan, Nitro, ' Trif luormethyl 
25 Methoxy oder Methylthio, ein- oder zwei'ach ' 

substituiertes Phenyl, oder einen gegebenenfalls 
durch Methyl oder Halogen substituierten 5- oder 
6-gliedrigen heterocyclischen Rest mit 1 oder 2 " 
Heteroatomen bedeutet 

30 jj CH, 

oder R den Rest -CKg-Y oder -CH-Y bedeutet 
wobei Y C 1 -C 7 -Alkoxy, C^-Alkylthio , 
oder gegebenenfalls ein- oder mehrfach durch 
Chlor, Methyl oder Trifluormethyl substituiertes 

35 Phenoxy oder Phenylthio bedeutet, 

oder R den Rest -X-R 5 bedeutet, wobei 
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X Sauerstoff oder Schwefel unci 

c 

C 1 -Cg-Alkyl, Cyclohexyl oder psep-ebenenf alls 
ein- oder mehrfach riurch Fluor, Chlor, Brom, 
Trifluormethyl, Methyl, Nitro, Xthyl, Isopropyl, 
tert. -Butyl, Methoxy oder Methyltnio substitu- 
iertes Phenyl bedeutet, 

die Reste -CHg-, ~ CH 2~* CH 2\a"» ~ CH 2~ CH " oder 



]q -CH-CHj- bedeutet, 

m 1 oder 2 bedeutet und 



CH 3 



A gegebenenfails durch Methyl, Sthyl, iseprouyi, 
15 Nitro, Chlor oder 3rom ein- oder mehrfach substi- 

tuiertes Pyrazcl, Imidazol oder 1 , 2, ^-Triasol 
bedeutet una 



n 0, 1 oder 2 bedeutet, 

20 

sowie deren Saureadditionsprodukte und Metallsalzkom- 
plexverbindungen * 



5. Verfahren zur BekSmpfung von Pilzen, dadurch gekenn - 
zeichnet , dafi man die Pilze oder die vor Pilzbefall 
zu schiitzenden GegenstSnde behandelt mit einen N-sub- 
stituierten CarbonsSureanilid der Formel 



30 




worin 
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R 1 Wasserstoff, C 1 -C 2( -Alkyi, C.-C^Alkoxy oder 
Halogen, 

2 

R Wasserstoff, Cj-C^-Alkyl Oder Halogen, 
R 5 Methyl oder Chlor, 

R gegebenenfalls ein- oder mehrfach durch Halogen 
substituiertes C^Cg-Alkyl, C 2 -C^-Alkenyl , 
gegebenenfalls einfach oder mehrfach durch Halo- 
gen im Phenylring substituiertes Styryl, 



Cj-Cg-Cycloalkyl, Benzyl oder 1-Pheny 1* thyl 

10 auAer Monohalop;enacetyl bedeutet 

oder R gegebenenfalls durch Methyl, Fluor, 
Chlor, Brom, Jod, Cyan, Nitro, Trif luormethyl , 
Hethoxy oder Methylthio, ein- oder zweifach 
substituiertes Phenyl, oder einen gegebenenfalls 

15 durch Methyl oder Halogen substituierten 5- oder 

6-gliedrigen heterocyclischen Rest mit 1 oder 2 
Heteroatonen bedeutet 

CH^ 

oder R ' den Rest -CH 2 -Y oder -CH-Y bedeutet, 
20 wobei Y C^C^-Alkoxy , C^C^-Alkylthio, 

oder gegebenenfalls ein- oder mehrfach durch 
Chlor, Methyl oder Trif luormethyl substituiertes 
Phenoxy oder Phenylthio bedeutet, 
oder R den Rest bedeutet, wobei 

25 X Sauerstoff oder Schwefel und 

R ^ c i" c 6" Alkyl > Cyclohexyl oder gegebenenfalls 
ein- oder mehrfach durch Fluor, Chlor, Brom, 
Trif luormethyl, Methyl, Nitro, fithyl, Isopropyl,' 
tert. -Butyl, Methoxy oder Methylthio substitu- 
30 iertes Phenyl bedeutet, 

Z die Reste -CHg-, ~ CH 2~ (CH 2 -CHg-CH- oder 



-CH-CH 2 - bedeutet, 
35 CH 3 

u ml oder 2 bedeutet und 



CH 3 
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A gegebenenfalls durch Methyl, Athyi, Isopropyl, 

Nitro, Chlor Oder 3rom ein- oder mehrfach substi- 
tuiertes Pyrazol, Imidazol oder 1,2,4-Triazol 
bedeutet und 

n 0, 1 oder 2 bedeutet, 

sowie deren Saureadditionsprodukte und Metallsalzkom- 
plexverbindungen. 



10 



20 



25 



35 



Verfahren zur Hersteliung eines N-substituierten 
N-Carbonsaureanilids der Forrnel 



R" 



15 (H 3 ) 



\ / \ 

\ ~ 
\ ? 11 

R- 0 



worm 
R 1 

p2 



Wasserstoff, C^C^-Alkyl , C^C^-Alkoxy oder 
Halogen, 

Wasserstoff, C^C^-Alkyl oder Halogen, 



R 3 Methyl oder Chlor, 

R gegebenenfalls ein- oder mehrfach durch Halogen 
substituiertes C^Cg-Alkyl, Cj-C^-Alkenyl , 
gegebenenfalls einfach oder mehrf&ch durch Halo- 
gen im Phenylring substituiertes Styryl, 
Cj-Cg-Cycloalkyl, Benzyl oder 1-Phenylathyl 
aufler Monohalogenacetyl bedeutet 
Oder R gegebenenfalls durch Methyl, Flu^r, 
Chlor, 3rom, Jod, Cyan, Nitro, Trif luormethyl , 
Methoxy oder Meth/lt'iiD, ein- ooer zweife?.h 
substituiertes ?her: 4 > . jr r -irien ^r.;';i^.. ."ells 
d\ir::> Methyl oder ha- ,g^r Tuts ti tuierter. ^der- 
£-gli edrigen heterocyclischen Rest mit 1 oder 2 
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10 



15 



20 



25 



30 



35 



Heteroatomen bedeutet 

CH, 

Oder R den Rest -CH 2 -Y Oder -CH-Y bedeutet, 

wobei Y C 1 -C ? -Alkoxy, C^C^-Alkylthio, 

Oder gegebenenfalls ein- Oder mehrfach durch 

Chlor, Methyl oder Trif luormethyl subs ti tuiertes 

Phenoxy oder Phenylthio bedeutet, 

oder R den Rest -X-R^ bedeutet, wobei 

X Sauerstoff oder Schwefel und 

r 5 C 1 -Cg-Alkyl, Cyclohexyl oder gegebenenfalls 

ein- oder mehrfach durch Fluor, Chlor, Brom, 

Trif luormethyl, Methyl, Nitro, Sthyl, Isopropyl, 

tert. -Butyl, Methoxy oder Methyl thio substitu- 

iertes Phenyl bedeutet, 

Z den Rest CH 2 bedeutet, 

A gegebenenfalls durch Methyl, Ethyl, Isopropyl, 

Nitro, Chlor oder Brom ein- oder mehrfach substi- 
tuiertes Pyrazol, Imicazol oder 1 , 2 , ^-Triazol 
bedeutet und 

n 0, 1 oder 2 bedeutet, 

sowie deren S&ureadditionsprodukte und Metallsalzkom- 
plexverbindungen, dadurch gekennzeichnet , daft man 
1 Mol eines N-Halogenmethylcarbons£ureanilids der 
Formel 

R 1 

,„3% . ( /CH_-Hal 



\2 



R 0 



i. 
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»- 1 0 % k 

in welcner R , R", n J und R una n aie oben ange- 

gebene Bedeutung haben, und Hal Halogen, insbeson- 

dere Chlor oder 3rom fcsdeuiet , mit 1 bis 2 Mol eines 

Azols der Formel 

5 

A-M (III) 

in welcher 

A die oben angegebene Bedeutung hat und 
10 M Wasserstoff Oder ein Alkaline tall bedeutet , 

gegebenenf alls in Gegenwart eines Verdunnungsmittels 
und gegebenenf alls in Gegenwart von 1,1 bis 1,3 Hoi 
eines Saurebindemit teis bei einer Temperas ur *;*."i2c:r=r. 
-10 und +150 C C umsetzt und gegebenenf alls an qic-j so 
15 erhaltene Verbindung anschlieftend eine Saure oder ein 

Meralisalz addiert . 

7. N-substituiertes Carbonsaureanilid, hergestellt ge- 
mafl dem vorhergehende-n Patentanspruch. 

20 

3. Verfahren zur Herstellung eines N-subs tituierten 
Carbonsaureanilids der Formel 



25 



35 




(I) 



worm 
30 n i 



R Wasserstoff, C.-C^-Alkyl , Cj-Cj-Alkoxy oder 
Halogen , 

P. 2 Wasse: -toff s C.-C-Alfc"l Oder Halogen.. 

^ ± -t - - 

R" Mevf.yi oder Taior ; 
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H gegebenenfalls ein- oder mehrfach durch Halogen 
substituiertes C^Cg-Alkyl, Cg-C^-Alkenyl, 
gegebenenfalls einfach oder mehrfach durch Halo- 
gen im Phenylring substituiertes Styryl, 
5 C-j-Cg-Cycloalkyl, Benzyl oder 1-Phenylathyl 

auBer Monohalogenacetyl bedeutet 
oder R gegebenenfalls durch Methyl, Fluor, 
Chlor, Brom, Jod, Cyan, Nitro, Trif luormethyl, 
Methoxy oder Methylthio, ein- oder zweifach 
10 substituiertes Phenyl, oder einen gegebenenfalls 

durch Methyl oder Halogen substituierten 5- oder 
6-gliedrigen heterocyclischen Rest mit 1 oder 2 
Heteroatonen bedeutet 

H t 3 

15 oder R den Rest -CH 2 -Y oder -CH-Y bedeutet, 

wobei Y C^C^-Alkoxy , C.^-C^-Alkylthio , 

oder gegebenenfalls ein- oder mehrfach durch 

Chlor, Methyl oder Trif luormethyl substituiertes 

Phenoxy oder Phenylthio bedeutet, 

20 Oder R den Rest -X-R J bedeutet, wobei 

X Sauerstoff oder Schwefel und 
R 5 C 1 -Cg-Alkyl, Cyclohexyl oder gegebenenfalls 
ein- oder mehrfach durch Fluor, Chlor, Brom, 
Trif luormethyl, Methyl, Nitro, Athyl, Isopropyl, 

25 tert. -Butyl, Methoxy oder Methylthio substitu- 

iertes Phenyl bedeutet, 

Z den Rest -(CH^g-', -(CH^-, -CH-CHg-, oder 



30 



-CH 0 -CH- bedeutet, 
CH, 



CH 3 



A gegebenenfalls durch Methyl, Athyl, Isopropyl, 

Nitro, Chlor oder Brom ein- oder mehrfach substi- 
35 tuiertes Pyrazol, Imidazol oder 1,2, M-Triazol 

u bedeutet und 
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n 0, 1 oder 2 bedeutet, 

sowie deren Saureadditionsprodukte und Metallsalzkom- 
plexverbindungen, dadurch gekennzeichnet , da£ man 
5 ein Mol eines sekund&ren Anilins der Formel 

R 1 

(R 3 )„ — / ^Z-A 

"ODV-N (IV) 



10 W 

R 2 

in welcher R x > R 2 , A, Z und n die oben an-resebena 

Bedeutung haben, nit 1 bis 1,2 Mol eines CarbonsSure* 8 
15 halogenids der Formel 

R^-CC-Kal (V) 

bei einer Temperatur zwischen -10 und +150°C umsetzt, 

20 in welcher 

Hal Halogen, insbesondere Fluor, Chlor oder Brom 

bedeutet, und 
ii 

R die oben angegebene Bedeutung hat. 

25 9. N-substituiertes CarbonsSureanilid, hergestellt ge- 
maii dem vorhergehenden Fatentanspruch. 

10. N-1,2, ^-Triazolyl-(l)-methyl-methoxyacetyl-2,6-di- 
methylanilid. 



30 



11. Fungizid, enthaltend N-l , 2, 4-Triazolyl-( 1 )-methyl- 
-methoxyacetyl-2 ,6-dimethy lanilid. 



35 
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